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Kapitel 1
Einleitung
Die Untersuchung der kollektiven Dynamik in nichtkristallinen Materialien ist ein zur Zeit
sehr aktuelles Forschungsthema. Obwohl auf diesem Gebiet noch vieles unverstanden ist,
gibt es schon eine Reihe experimenteller Ergebnisse und theoretischer Modelle, die je-
doch oft nur in speziellen Grenzf

allen angewendet werden k

onnen. Zur Untersuchung der
Bindungsverh

altnisse in solchen Materialien eignet sich besonders die unelastische Neutro-
nenstreuung. Thermische Neutronen k

onnen durch ihr g

unstiges Energie-Impuls Verh

altnis
wertvolle Informationen

uber kollektive Anregungen vom System

ubermitteln.
Bei der unelastischen Streuung ver

andern sich sowohl die Energie, als auch der Impuls
der Neutronen. Sind k
0
und k die Impulsvektoren des einfallenden und des gestreuten
Neutrons, so lassen sich der Energie

ubertrag
h! =
h
2
2m
(k
2
0
  k
2
) (1.1)
sowie der Impuls

ubertrag
hQ = h(k
0
  k) (1.2)
denieren. Dabei sind m die Neutronenmasse und h das Plancksche Wirkungsquantum/2.
Um den Einu der interatomaren Wechselwirkungen auf die dynamische Struktur zu
untersuchen, wird in unelastischen Neutronenstreuexperimenten der dynamische Struktur-
faktor S(Q,!) bestimmt. Wie sich verschiedene Bindungstypen auf die kollektiven Anre-
gungen auswirken, kann dann durch Variation des Potentials beobachtet werden.
Ein besonders g

unstiges System f

ur die Untersuchung der kollektiven Dynamik in 

ussi-
gen Legierungen ist Rubidium-Antimon. W

ahrend die dynamische Struktur des reinen


ussigen Rb schon recht gut bekannt ist [1][2][3], ist die Dynamik der Legierung bisher noch
nahezu unerforscht [4]. Aus fr

uheren Untersuchungen des Systems [5] ist bekannt, da sich
die Bindungskr

afte in der Legierung mit wachsendem Sb-Anteil stark ver

andern, und zwar
von metallischen zu ionischen bis hin zu kovalenten Bindungsverh

altnissen. Die Frage, wie
sich die unterschiedlichen Bindungskr

afte auf die dynamische Struktur auswirken, soll hier
anhand zweier Neutronenstreumessungen an Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
diskutiert werden.
Da die zur Zeit verf

ugbaren Neutronenspektrometer entweder den interessierenden Be-
reich in der Energie-Impuls-Ebene nicht abdecken, vor allem oberhalb von 3 meV und
1
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gleichzeitig Impuls

ubertr

agen hQ mit Q-Werten zwischen 0:5  3 nm
 1
, oder aber nur mit
relativ geringer Energieau

osung arbeiten, wurde ein Neutronen-Brillouin-Spektrometer
f

ur unelastische Kleinwinkelstreuung vorgeschlagen [6], das am Institut Laue-Langevin in
Grenoble, Frankreich, von einer
"
Collaborative Research Group\ (CRG) gebaut werden
soll. Es w

urde vielf

altige Einsatzm

oglichkeiten erhalten, so zum Beispiel bei der Unter-
suchung der kollektiven Dynamik in Fl

ussigkeiten, Relaxationsprozessen in Gl

asern oder
magnetischer Anregungen in ungeordneten Systemen.
Als Teil der Planung und Konstruktion dieses neuen Instruments sollen hier Ergebnisse
einer Monte-Carlo Simulation vorgestellt werden. Dabei stehen vor allem die erreichbare
Energie- und Impuls

ubertragsau

osung und der damit zusammenh

angende Neutronenu
im Mittelpunkt der Diskussion. Die Bestimmung der Au

osungsfunktionen ist deshalb so
wichtig, da sie im experimentellen Spektrum enthalten ist. Um Informationen aus den
Streuspektren zu erhalten, die nicht mehr von den instrumentellen Parametern beeinut
sind, mu die endliche Au

osung des Spektrometers beim Vergleich der Streudaten mit
theoretischen Modellen entweder durch Herausfalten der Au

osungsfunktionen aus den
gemessenen Daten oder durch Falten der Modelle mit den Au

osungsfunktionen ber

uck-
sichtigt werden.
Kapitel 2
Bestimmung der atomaren Dynamik
des 

ussigen Rb
1 x
Sb
x
2.1 Theoretische Betrachtungen
2.1.1 Streugesetz und Frequenzmomente
Streugesetz (dynamischer Strukturfaktor)
Im Gegensatz zum Kristall, dessen Eigenschaften durch seine langreichweitige periodi-
sche Struktur bestimmt werden, wird in Fl

ussigkeiten nur eine Nahordung im Bereich von
einigen Atomabst

anden gefunden. Die Verteilung der Atome oder Molek

ule, die sich wei-
ter vom Ausgangsteilchen entfernt benden, ist hingegen isotrop. Mathematisch wird die
Wahrscheinlichkeit, ein beliebiges Teilchen zum Zeitpunkt t im Abstand r vom Referenz-
teilchen, welches sich zum Zeitpunkt t=0 am Ort r=0 befunden hat, zu nden, durch die
van Hove Paarkorrelationsfunktion G(r,t) beschrieben.
Um Aussagen

uber die Bindungsverh

altnisse in der Fl

ussigkeit zu erhalten, ist nicht nur
ihre statische Struktur, sondern insbesondere auch die Dynamik der Atome zu untersuchen.
Dabei steht vor allem die Messung kollektiver Anregungen im Mittelpunkt des Interesses.
Ihre Ausbreitung ist mit der von Phononenmoden im Kristall vergleichbar, allerdings mit
dem Unterschied, da die kollektiven Fluktuationen in der Fl

ussigkeit nur eine kurze Le-
bensdauer und die entsprechenden Linien in den gemessenen Spektren eine endliche Breite
besitzen. Um kollektive Anregungen beobachten zu k

onnen, mu ihre Lebensdauer  gr

oer
sein als die reziproke Frequenz 
 1
der Anregung [1].
Eine gute Methode zur Untersuchung der kollektiven Dynamik stellt die unelastische
Neutronenstreuung dar. Die Wellenl

ange thermischer Neutronen liegt im Bereich interato-
marer Abst

ande, ihre Energien haben die gleiche Gr

oenordnung wie die der Anregungen.
Die in einem Streuexperiment als Funktion des Raumwinkels 
 und der Energie E gemes-
sene Intensit

at I ist nach Normalisierung und durchgef

uhrten Korrekturen proportional
zum doppelt dierentiellen Wirkungsquerschnitt
3
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1 X
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X
d
2

d
dE
=
k
k
0
X

0
P

0
X




D
kjVjk
0

0
E



2
 (h! + E  E
0
) ; (2.1)
der in erster Bornscher N

aherung aus der quantenmechanischen Streutheorie abgeleitet
wurde [7]. Er beschreibt die

Ubergangswahrscheinlichkeit vom Anfangszustand, bei dem
die Neutronen die Energie E
0
und den Impuls k
0
besitzen und das streuende System sich
im Zustand j
0
i zum Energieeigenwert E

0
bendet, zu dem entsprechenden Endzustand
mit E, k und ji. P

0
sind Gewichtsfaktoren f

ur die Ausgangszust

ande des Systems, j
0
i,
die den Boltzmannfaktor exp ( E

0
=k
B
T ) und den dem Zustand entsprechenden Entar-
tungsfaktor enthalten. h! ist der Energie

ubertrag. Drehimpulse wurden in der Gleichung
vernachl

assigt, da im zu untersuchenden System keine magnetische Streuung erwartet wird.
Die Wechselwirkung zwischen Neutron und Probenkernen bei der Streuung wird durch eine
Punktwechselwirkung, das Fermische Pseudopotential
V(r) =
2h
2
m
b (r  R) (2.2)
beschrieben. Hier ist b die Streul

ange des gebundenen Kerns, die die St

arke der Wech-
selwirkung beschreibt, r und R sind der Neutronen- und der Kernort, und m ist die Neutro-
nenmasse. Um die Streudaten weiter auswerten zu k

onnen, mu der doppelt dierenzielle
Wirkungsquerschnitt in einen koh

arenten und einen inkoh

arenten Anteil zerlegt werden.
W

ahrend die inkoh

arente Streuung isotrop in alle Richtungen erfolgt, gibt es durch die In-
terferenzen der gestreuten Neutronenwellen bei der koh

arenten Streuung energieabh

angig
bestimmte Vorzugsrichtungen. Die Wichtung der Anteile erfolgt durch die koh

arenten bzw.
inkoh

arenten Streuquerschnitte 
coh
und 
inc
. Aus Gleichung 2.1 wird dann
d
2

d
dE
= N
k
k
0
"

coh
4
S(Q; !) +

inc
4
S
s
(Q; !)
#
: (2.3)
S(Q; !) und S
s
(Q; !) sind die Fouriertransformierten der Paarkorrelationsfunktion G(r,t)
und der Selbstkorrelationsfunktion G
s
(r,t), wobei G
s
(r,t) sich auf dasselbe Teilchen zu ver-
schiedenen Zeiten bezieht (Einteilchendynamik). N ist der Flu der einfallenden Neutro-
nen. Im vorliegenden Fall ist die Streuung fast ausschlielich koh

arent. Deshalb kann der
inkoh

arente Anteil im weiteren vernachl

assigt werden. Der Zusammenhang zwischen G(r,t)
und dem Streugesetz S(Q; !), das auch dynamischer Strukturfaktor genannt wird, wurde
von van Hove aufgestellt [8]:
G(r; t) =
h
(2)
3
Z
d! exp(i!t)
Z
dQ exp( iQr) S(Q; !) (2.4)
Frequenzmomente
Zur weiteren Untersuchung der Eigenschaften des Streugesetzes deniert man die Frequenz-
momente von S(Q,!):
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h!
n
i =
Z
1
 1
!
n
S(Q; !)d! (2.5)
Im klassischen Grenzfall (h!=k
B
T << 1, wobei T die Temperatur und k
B
die Boltz-
mannkonstante sind) ist der dynamische Strukturfaktor symmetrisch

uber der Energieach-
se. Deshalb verschwinden die ungeraden Momente. F

ur einen koh

arenten Streuer ist das
nullte Moment gleich dem statischen Strukturfaktor
D
!
0
E
= S(Q) (2.6)
Das zweite Moment hat die Gestalt eines mittleren quadratischen Energie

ubertrags
D
!
2
E
=
Q
2
k
B
T
M
(2.7)
Im vierten Moment ist die zweite Ableitung des Paarpotentials V(r) enthalten, aus dem
Informationen

uber die Dynamik des Systems gewonnen werden k

onnen.
D
!
4
E
=
D
!
2
E
 
3
D
!
2
E
+
n
M
Z
g(r)

2
V (r)
z
2
h
1  cos(Qr)
i
dr
!
(2.8)
Hier ist n die mittlere Teilchenzahldichte, g(r) die Paarverteilungsfunktion und M die
Masse des Streuers. H

ohere Frequenzmomente enthalten h

ohere Ableitungen des Paarpo-
tentials und Korrelationsfunktionen h

oherer Ordnung und sind nur n

aherungsweise be-
stimmbar. Bei der Modellierung des dynamischen Strukturfaktors werden oft die Quotien-
ten des zweiten zum nullten Moment (isotherme Dispersion !
0
)
!
2
0
=
h!
2
i
h!
0
i
=
k
B
T
M
Q
2
S(Q)
(2.9)
und des vierten zum zweiten Moment (adiabatische Dispersion !
l
)
!
2
l
=
h!
4
i
h!
2
i
= 3
D
!
2
E
+
n
M
Z
g(r)

2
V (r)
z
2
(1  cos(Qr))dr (2.10)
benutzt [9].
Strom-Strom-Korrelationsfunktion
Die Strom-Strom-Korrelationsfunktion ist deniert als
J
l
(Q; !) =
!
2
Q
2
S(Q; !) (2.11)
Diese Funktion besitzt f

ur jeden Q-Wert ein Maximum bei !
m
. Tr

agt man die !
m
als
Funktion des Impuls

ubertrags auf, erh

alt man eine Dispersionsfunktion. Da alle Frequenz-
momente des dynamischen Strukturfaktors existieren, f

allt er zu gr

oeren h! schneller
ab als jede Potenz von h! und man erh

alt deshalb immer ein Maximum bei h! 6= 0 in
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J
l
(Q,!). Dabei zeigt der Index l an, da man in Neutronenstreuexperimenten nur longitu-
dinale Str

ome beobachtet.
2.1.2 Modelle f

ur den dynamischen Strukturfaktor
Wie in Gleichung 2.4 gezeigt, besteht ein Zusammenhang zwischen dem Streugesetz und der
zeitabh

angigen Paarkorrelationsfunktion. Durch den begrenzten Mebereich in der Energie-
Impuls

ubertragsebene ist es jedoch nicht gut m

oglich, die Fouriertransformation auf direk-
tem Wege zu vollziehen. Um die Bewegung der Teilchen in der Fl

ussigkeit mikroskopisch
beschreiben zu k

onnen, wird der dynamische Strukturfaktor deshalb modelliert und da-
nach mit dem experimentellen Streugesetz verglichen. Eine exakte Beschreibung ist jedoch
bisher nur in zwei Grenzf

allen m

oglich:
1: Hydrodynamischer Grenzfall
F

ur Q ! 0 und kleine h! kann f

ur S(Q,!) die linearisierte hydrodynamische Theorie
angewendet werden. Dabei setzt sich das Streugesetz aus drei Lorentzfunktionen der Form
f(!) =
A

 
(!   !
0
)
2
+  
2
(2.12)
von denen eine die zentrale Rayleighlinie und die beiden anderen die longitudinalen
Anregungen (Brillouinlinien) beschreiben, und zwei Korrekturtermen zusammen. A ist die
Amplitude,   die Breite der Funktion und !
0
der Abstand des Maximums vom Nullpunkt.
2: Grenzfall des idealen Gases
Im zweiten Grenzfall, f

ur Q!1, sind die Teilchen wechselwirkungsfrei, und ihre Dynamik
kann durch ein Gauprol (ideales Gas) beschrieben werden. Eine Erweiterung stellt die
Boltzmann Theorie dar, die allerdings nur Zweiteilchenst

oe enth

alt.
Meistens sind jedoch diese Grenzfallmodelle nicht anwendbar. Es wurden deshalb wei-
tere Theorien, wie die generalisierte hydrodynamische [10] oder die modizierte kinetische
Beschreibung [11], entwickelt. All diese Modelle haben jedoch den Nachteil, da sie das
Streugesetz nur n

aherungsweise und abh

angig von der interatomaren Wechselwirkung wie-
dergeben.
Lovesey-Modell
Lovesey [12] entwickelte ein Streugesetzmodell f

ur einfache einatomige Fl

ussigkeiten. Nach
einer N

aherungsl

osung von Moris generalisierter Langevin-Gleichung [13] f

ur die Dichte-
uktuationen stellte er den dynamischen Strukturfaktor dar als
S(Q; !) =
k
B
TQ
2
M
(Q)(!
2
l
(Q)  !
2
0
(Q))
[!(Q)(!
2
  !
2
l
(Q))]
2
+ (!
2
  !
2
0
(Q))
2
(2.13)
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!
2
0
und !
2
l
entsprechen den Quotienten der Frequenzmomente (2.9) und (2.10). (Q)
ist die Relaxationszeit, die in dieser Theorie berechnet wird durch
1
(Q)
= 
q
!
2
l
(Q)  !
2
0
(Q) (2.14)
 ist eine Konstante, die im Grenzfall des freien Teilchens durch  =
2
p

gegeben ist.
2.1.3 Partielle Strukturfaktoren
Der totale dynamische Strukturfaktor S(Q; !) eines bin

aren Systems setzt sich aus der
gewichteten Summe der partiellen dynamischen Strukturfaktoren S
ij
(Q; !) zusammen.
In der Faber-Ziman Form des dynamischen Strukturfaktors eines koh

arenten Streuers
[14]
S
FZ
(Q; !) =
1
hbi
2
2
X
i=1
2
X
j=1
c
i
c
j
b
i
b
j
S
ij
(Q; !); (2.15)
sind die S
ij
(Q; !) die Beitr

age der Atomsorten 1 und 2 (S
11
(Q; !) und S
22
(Q; !)) sowie eines
Wechselwirkungstermes S
12
(Q; !) = S
21
(Q; !). Die Wichtungsfaktoren werden bestimmt
durch die entsprechenden Konzentrationen c
i
und die koh

arenten Neutronenstreul

angen
b
i
, wobei hbi = (c
1
b
1
+ c
2
b
2
).
Bhatia und Thornton [15] beschrieben die dynamische Struktur

uber die Fluktuationen
der topologischen und der chemischen Verteilung. Die S
ij
(Q; !) representieren in diesem
Fall die Fluktuationen der Teilchendichte (NN) und der Konzentration (CC) sowie einen
Wechselwirkungsterm (NC) zwischen beiden. Mit hb
2
i = c
1
b
2
1
+ c
2
b
2
2
ergibt sich
S
BT
(Q; !) =
hbi
2
hb
2
i
S
NN
(Q; !) +
2 hbi (b
1
  b
2
)
hb
2
i
S
NC
(Q; !) +
(b
1
  b
2
)
2
hb
2
i
S
CC
(Q; !) (2.16)
2.1.4 Modell zur Berechnung von S(Q)
Bei der Korrektur der Mehrfachstreuung wird ein dynamischer Modellstrukturfaktor S(Q,!)
ben

otigt, der nach Loveseys Modell berechnet wird. Einer der Modellparameter ist dabei
der statische Strukturfaktor S(Q). Da S(Q) f

ur die Legierung nicht experimentell

uber
einen ausreichend groen Q-Bereich bestimmt ist, soll der Strukturfaktor nach einem Mo-
dell berechnet werden.
Dabei wird S(Q) aus einem Yukawa-Potential mit der
"
mean sphere approximation\
(MSA) berechnet. Die analytische L

osung dieses Problems wurde von Waisman [16] sowie
Hayter und Penfold [17] abgeleitet und von Hayter et al [18] auch zur Beschreibung der
statischen Struktur 

ussiger Alkalimetalle benutzt. Ausgangspunkt der Berechnung ist ein
Pseudopotential der Form
V
eff
(r) =
(Z

)
2
2r
(1 + cosh(2k
s
r
c
)) exp( k
s
r); (2.17)
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wobei r
c
den Ashcroft-Radius, k
s
den Thomas-Fermi Wellenvektor und Z

die ionische
Valenz darstellen [19]. In dimensionsloser Form wird daraus mit  = 1=k
B
T , k=k
s
, x=r/
und   2r
c
V
eff
(x) =
(
 exp( kx)=x x > 1
1 x < 1
(2.18)
Den berechneten statischen Strukturfaktor kann man dann daraus als Funktion der
Parameter , k und  = =6 
3
bei bekannter Anzahldichte  an den experimentellen
anpassen.
2.2 Probenpr

aparation und Experiment
2.2.1 Probenpr

aparation
Das Phasendiagramm des bin

aren Systems Rb-Sb ist in Abbildung 2.1 dargestellt.
Abbildung 2.1: Phasendiagramm des bin

aren Systems Rb-Sb nach [5].
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Rb
85
Sb
15
Rb
50
Sb
50
molare Masse [g/mol] 90.91 103.61
Massendichte [g=cm
3
] 2.3 0:1 3.6 0:2
(gesch

atzt)
Konsistenz bei 398K klebrig fest, spr

ode
Farbe metallisch gl

anzend schwarz
Hergestellte Menge [g] 21.36 32.23
Tabelle 2.1: Eigenschaften der Verbindungen Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
sowie die hergestellten
Probenmassen
W

ahrend die Probe mit 15 at-% Sb im festen Zustand aus einem Gemisch von reinem
Rb (Metall) und der Verbindung Rb
3
Sb (Nichtmetall mit vorwiegend ionischer Bindung)
besteht, bildet sich bei einer Konzentration von 50 at-% Sb die kongruent schmelzende
Verbindung RbSb (partiell kovalente Bindungen, Bildung von Sb-Ketten).
Durch die starke Reaktivit

at des Rubidiums erwies sich die Herstellung der Proben als
nicht einfach. Die Einwaage und Mischung der Komponenten erfolgte unter Schutzgasat-
mosph

are. Schon bei Temperaturen nahe des Schmelzpunktes des Rubidiums (312K) war
bei der Mischung eine starke chemische Reaktion mit W

armeentwicklung zu beobachten.
Die Gemische wurden dann in Quarzampullen gef

ullt, die f

ur die Synthese der Proben im
Muelofen evakuiert und abgeschlossen wurden.
W

ahrend die f

unfmin

utige Synthese von Rb
50
Sb
50
bei 885K mit 93% Ausbeute er-
folgreich verlief, entstand bei der Zusammensetzung Rb
85
Sb
15
vermutlich die Verbindung
Rb
3
Sb, was daraus zu schlieen ist, da der Masseverlust gerade dem

ubersch

ussigen Rubi-
dium entsprach und die Quarzwand oensichtlich reagiert haben mute. Daraufhin wurde
bei Rb
85
Sb
15
auf die Synthese verzichtet unter der Annahme, da das Antimon schon
bei niedriger Temperatur mit dem Rubidium reagiert hat und nur noch ein Gemisch aus
Rb
3
Sb und Rb in der festen Probe vorhanden ist. Stattdessen wurde die Probe mit einer
Infrarotlampe

uber l

angere Zeit bestrahlt.
Danach wurden die Proben unter Schutzgas in d

unnwandige Niobampullen mit 13 mm
Durchmesser gef

ullt. Die Ampullen wurden erneut evakuiert und durch Elektronenstrahl-
schweien luftdicht abgeschlossen.
Einige Eigenschaften der Verbindungen sind in Tabelle 2.1 dargestellt. Problematisch
erwies sich die Absch

atzung der F

ullh

ohe der Proben in den Ampullen, da bisher noch keine
Dichtemessungen an dem System Rb-Sb durchgef

uhrt worden sind. Die Gr

oenordnung der
Volumenkontraktion bei der Verbindungsbildung wurde vom System K-Sb [5]

ubernommen.
F

ur das Experiment war es notwendig, eine F

ullh

ohe von etwa 7 cm zu erreichen.
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2.2.2 Experiment
Das Neutronenstreuexperiment wurde am zeitfokussierenden Flugzeitspektrometer IN6 am
Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble, Frankreich, durchgef

uhrt. Der Aufbau des Spek-
trometers ist in Abbildung 2.2 dargestellt. Die Energie der einfallenden Neutronen betrug
4.75 meV. Die Proben wurden in einem Vakuum von 10
 5
Torr auf 970K erhitzt, um eine
vollst

andige Durchmischung der Fl

ussigkeit zu gew

ahrleisten. Neben den Proben wurden
auch ein Vanadiumzylinder mit der gleichen Geometrie wie die Niobampullen zur Normie-
rung sowie die leeren Probenhalter zur Untergrund- und Beh

alterkorrektur gemessen. Die
Mezeit betrug je 24 Stunden f

ur die beiden Proben, 150 Minuten f

ur die Vanadiumspirale,
880 Minuten f

ur die leere Niobampulle sowie 90 Minuten f

ur den leeren Vanadiumproben-
halter.
He   Detektoren3
Detektorbank
Probe
Kollimator
Fermi-Chopper
Dreifachmonochromator
langsame Neutronen
Untergrund-Chopper
fluessiger Stickstoff
Beryllium-Filter
schnelle Neutronen
Neutronenleiter
Abbildung 2.2: Aufbau des Flugzeitspektrometers IN6. Die Darstellung wurde vom ILL

ubernommen.
Der Energietransferbereich des Spektrometers reichte von 3.8 meV Neutronenenergie-
verlust bis weit in den Neutronenenergiegewinnbereich bei Streuwinkeln zwischen 11 und
113
o
. Dieser Winkelbereich war kontinuierlich von
3
He Detektoren abgedeckt. F

ur die Flug-
zeitanalyse wurden am Fermichopper Neutronenpulse im Abstand von 6030 s erzeugt. Die
512 Zeitkan

ale am Detektor waren 11.75 s breit. Am Detektor wurden die ankommenden
Neutronen zeit- und winkelaufgel

ost gez

ahlt.
Um die Struktur der Legierung im festen und im 

ussigen Zustand qualitativ vergleichen
zu k

onnen, wurde neben der Messung der geschmolzenen Proben auch die Streuspektren vor
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dem Aufschmelzen gemessen. Diese Messungen waren jedoch mit je einer Stunde wesentlich
k

urzer und weisen deshalb auch eine sehr viel schlechtere Statistik auf.
2.3 Auswertung der Medaten
Nach dem Neutronenstreuexperiment muten an den Medaten verschiedene Korrektu-
ren vorgenommen werden, um letztendlich das Streugesetz in einer Form zu erhalten, die
den Vergleich zu anderen Messungen und theoretischen Ergebnissen zul

at. Wenn nicht
anders angegeben, wurden die Auswertungsprogramme von Jens-Boie Suck geschrieben
und teilweise von Mitgliedern der Gruppe angepat. Die Programmnamen sind an den
entsprechenden Stellen in Klammern angegeben.
2.3.1 Bestimmung des Strukturfaktors
Im ersten Teil der Auswertung wurden die experimentellen Daten umformatiert (RAWU-
NI). Dabei konnten Spektren mit hohem Untergrundrauschen oder geringer Ezienz von
der weiteren Auswertung ausgeschlossen werden. Durch Zusammenfassung bestimmter De-
tektoren wurde die Anzahl der Spektren von 235 auf 89 gesenkt. Dies verringerte den
Datenumfang und f

uhrte weiterhin zu einer Verbesserung der Statistik. Die Daten der
Leermessung sowie der Messung des leeren Vanadiumhalters hatten eine um einen Faktor
10 geringere Intensit

at als die Probenspektren. Sie konnten deshalb ohne Informationsver-
lust im inelastischen Bereich etwas gegl

attet werden, um die schlechtere Statistik, die aus
der k

urzeren Mezeit resultierte, zu kompensieren.
Danach wurden eine Reihe wesentlicher Korrekturen an den Medaten durchgef

uhrt
(TOFSPEC). Mit Hilfe der Leermessungen wurde der gemessene Untergrund abgezogen.
Dieser wird verursacht durch Streuung von Neutronen an der Probenumgebung, wie z.B.
dem Ofen oder dem Probenhalter, sowie durch elektronisches Rauschen. Weiterhin fand
eine Korrektur der energie- und winkelabh

angigen Selbstabsorption der Probe und der
energieabh

angigen Detektorezienz statt.
Auf Grundlage der Vanadiumkalibrationsmessung war es wegen des bekannten Wir-
kungsquerschnitts und der Probendichte m

oglich, die gemessenen Intensit

aten auf den ein-
fallenden Neutronenu zu normieren. Bei der Berechnung der Normierung der Zahl der
Streueinheiten im Strahl wurden f

ur die Legierungen die abgesch

atzten Massendichtewerte,
die mit einer bestimmten Unsicherheit behaftet sind (siehe Tabelle 2.1), verwendet. Der
daraus resultierende Fehler ist auch im weiteren Verlauf der Auswertung zu ber

ucksichti-
gen.
Einige f

ur die Korrekturen ben

otigte Gr

oen sind in Tabelle 2.2 angegeben. Die Streu-
und Absorptionsquerschnitte f

ur die Elemente wurden aus [20] entnommen, die f

ur die Ver-
bindungen aus denen der Elemente konzentrationsgewichtet berechnet. Weiterhin wurden
die Geometrien der Probe und des Spektrometers, die Temperaturen der Proben und die
Einfallenergie der Neutronen ber

ucksichtigt.
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Rb
85
Sb
15
Rb
50
Sb
50
V Nb
M [g/mol] 90.91 103.61 50.94 92.91
 [g/cm
3
] 2.3 3.6 1.294 8.57

sc
[barn] 6.37 5.35 5.10 6.255

abs
[barn] (25.3 meV) 1.06 2.65 5.08 1.15
Tabelle 2.2: Molare Massen M, Massendichten  sowie Streu- und Absorptionsquerschnitte

sc
und 
abs
der Proben, der Vanadiumreferenzspirale sowie des Niobbeh

alters.
Als Ergebnis erh

alt man aus dem Flugzeitspektrum einen experimentellen dynamischen
Strukturfaktor S(; !). Eine Integration

uber die Energiekan

ale erlaubte es, schlecht kor-
rigierte Detektoren zu nden, die im Anschlu manuell behandelt werden konnten. Dabei
wurden gleichzeitig Zeitkan

ale und Detektoren in den Bereichen enger Datenfolge aufsum-
miert (CONDEN). Die anf

anglich 235 Detektorspektren wurden auf 59 Spektren und die
512 Zeitkan

alspektren auf 154 Spektren zusammengefat. Eine analoge Summierung und
Korrektur wurde mit den Absorptionsdaten durchgef

uhrt (CONDAB).
2.3.2 Mehrfachstreukorrektur
F

ur die Mehrfachstreukorrektur wurde ein Modellstrukturfaktor S(; !) ben

otigt, dessen
Berechnung nach dem Modell von Lovesey mit Hilfe des statischen Strukturfaktors S(Q) er-
folgte. Da f

ur das System Rb-Sb kein experimenteller statischer Strukturfaktor

uber einen
ausreichend groen Impuls

ubertragsbereich zur Verf

ugung stand, wurde S(Q) mit Hilfe
des Modells aus Abschnitt 2.1.4 berechnet. Dabei wurde der Modellstrukturfaktor an den
durch Integration des noch nicht mehrfachstreukorrigierten S(Q,!)

uber ! erhaltenen ex-
perimentellen statischen Strukturfaktor angepat (siehe Abbildung 2.3). Auch wenn durch
dieses Modell der tats

achliche Strukturfaktor teilweise unzureichend wiedergegeben zu sein
scheint (wenn man einen

ahnlichen Verlauf wie im System Cs-Sb erwartet [21]), so kann
doch das hier interessierende Hauptmaximum recht gut angen

ahert werden.
Die dynamischen Modellstrukturfaktoren wurden dann mit dem Modell von Lovesey
[12] f

ur einen Q{Bereich zwischen 0.0 und 9:8 nm
 1
berechnet (LIQMOD). Sie sind im
Anhang A dargestellt. Da das Modell nicht f

ur bin

are Systeme entwickelt wurde, kann
auch hier wieder nur das Hauptmaximum akzeptabel angepat werden.
Die Mehrfachstreukorrektur wird mit MSCAT ausgef

uhrt. Dieses Programm ist die
aktuelle Version [22] einer von Bischo et al [23] entwickelten und sp

ater von Copley er-
weiterten [24] Monte-Carlo Simulation des Neutronenstreuexperiments. Nach Eingabe der
Geometrie der Probe, ihrer Eigenschaften wie Massendichte und Absorptionsquerschnitte
sowie des Modellstrukturfaktors wird der Anteil der Vielfachstreuung an der Gesamtstreu-
ung bestimmt.
Berechnet wurde hier die Vielfachstreuung f

ur 100 Energiekan

ale zwischen -27.5 und 3.8
meV und f

ur alle 59 Detektoren. Die Eingabedateien durften f

ur einen Durchlauf nur maxi-
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Abbildung 2.3: Statische Strukturfaktoren S(Q) von Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
, berechnet
nach einem an Alkalimetalle angepaten Modell von Hayter und Penfold.
mal 50 Energiekan

ale und 16 Winkelbereiche enthalten, so da die Spektren zerlegt und die
Winkelbereiche gemischt werden muten, letzteres um Korrelationen zwischen der Monte-
Carlo Berechnung aufeinanderfolgender Spektren zu vermeiden. Da die Gef

aw

ande sehr
d

unn waren, konnte der Beitrag des Probenbeh

alters zur Vielfachstreuung vernachl

assigt
werden.
Nach der Simulation wurden die Energie- und Winkelbereiche wieder zusammenge-
fat. Danach wurden die Vielfachstreuspektren f

ur jeden Streuwinkel mit einem
"
spline
t\ gegl

attet und auf die Energiekan

ale der experimentellen Daten interpoliert (MSCFIT).
Die resultierenden Spektren der Mehrfachstreuung, die sich aus den Modellstrukturfakto-
ren ergeben, sind im Anhang A dargestellt. Im Bereich des Maximums in S(; !) betr

agt
der Anteil der Mehrfachstreuung an der Gesamtstreuung etwa 1 %. Zu kleinen Winkeln
vergr

oert sich dieser relative Anteil auf bis zu 50 %.
Im letzten Schritt der Korrektur wurde die Mehrfachstreuung von den experimentellen
Strukturfaktoren abgezogen (MSCSUB). Dazu wurden vier Dateien ben

otigt, die gemes-
senen S(; !), die Korrekturdateien f

ur die Absorption sowie die MSCAT- und MSCFIT-
Ausgabedateien. Die experimentellen und die Modellstrukturfaktoren sowie die Summen-
spektren wurden verglichen, um die Normierungsfaktoren f

ur die Korrekturspektren zu
bestimmen.
2.3.3 Berechnung der Momente und Dispersionen
Die jetzt f

ur Mehrfachstreuung korrigierten S(; !)-Daten wurden in eine zum Vergleich
mit theoretischen Rechnungen passende Form, d.h. Schnitte bei konstantem Impuls

ubert-
rag, umgewandelt. Dabei wurden

aquidistante Schnitte bei vorgegeben Q-Werten durch das
dreidimensionale S(Q; !)-Gebirge gelegt (SOMQCO), nachdem der dynamische Struktur-
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faktor nach Werten bei vorgegebenen Energie

ubertr

agen sortiert worden war (SQOMCO).
Die Schnitte wurden durch Interpolation (
"
cubic splines\) unter der Annahme des gleichen
Flugweges von der Probe zu jedem Detektorelement f

ur alle Neutronen durchgef

uhrt.
Durch Integration

uber ! konnten nun die verschiedenen Frequenzmomente h!
m
i aus
S(Q; !) berechnet werden (MOMENT). Auswertbar waren hier das nullte Moment (stati-
scher Strukturfaktor S(Q)) sowie das Verh

altnis h!
2
i = h!
0
i = !
2
0
, wobei !
0
der isothermen
Dispersion entspricht.
Als Abschlu der Auswertung wurde der dynamische Strukturfaktor bei konstanten Q-
Werten an verschiedene Modelle angepat. Daf

ur wurde das Programm FITTA in der von
G. Pratesi und J.-B. Suck verwendeten Form benutzt [4]. Es erlaubt eine Implementierung
verschiedener Modelle mit bis zu 12 Anpassungsparametern. In der Eingabedatei m

ussen
dann nur noch die Startparameter eingegeben werden.
2.4 Resultate und Diskussion
2.4.1 Dynamische und statische Strukturfaktoren
Nachdem die notwendigen Korrekturen an den experimentellen Daten durchgef

uhrt wor-
den sind, erh

alt man die totalen dynamischen Strukturfaktoren S(Q; !) der beiden Proben
gefaltet mit der Au

osungsfunktion des Spektrometers, f

ur die keine Korrekturen durch-
gef

uhrt wurden, die aber pauschal im Fit des dynamischen Strukturfaktors ber

ucksichtigt
wurde. Die S(Q; !) sind in den Abbildungen 2.4 und 2.5 dargestellt. Deutlich sichtbar ist
die unterschiedliche Gestalt der beiden Kurven, was auf Unterschiede in der Struktur und
in der interatomaren Wechselwirkung zur

uckzuf

uhren ist.
Das Hauptmaximum von S(Q; !) verschiebt sich von (18.00.5) nm
 1
bei Rb
85
Sb
15
nach (19.30.3) nm
 1
bei Rb
50
Sb
50
. Im ersten Fall steigt der Strukturfaktor zu kleinen
Q-Werten an, was auf einen Kleinwinkelstreueekt (Streuung an Konzentrationsuktua-
tionen) hindeutet. Die 

ussige Legierung scheint bei dieser Konzentration und Temperatur
nicht v

ollig homogen zu sein, sondern eine Tendenz zur Phasenseparation zu besitzen.
Durch weiteres Aufheizen der Probe konnte nachgewiesen werden, da dieser Eekt bei
h

oheren Temperaturen verschwindet.
Auch bei der Sb reichen Probe kann eine interessante Beobachtung gemacht werden,
n

amlich ein Vormaximum bei etwa (9.50.3) nm
 1
. Bei dieser Zusammensetzung scheint
es eine Ordnung zu geben, die l

angerreichweitiger ist als der Abstand n

achster Nachbarn.
Um die Gr

oenordnung dieser Struktur im Realraum angeben zu k

onnen, m

ute S(Q; !)
durch Fouriertransformation in die entsprechende Paarkorrelationsfunktion umgewandelt
werden. Durch den kleinen Impuls

ubertragsbereich ist das jedoch nicht m

oglich. Eine grobe
Absch

atzung des Abstandes l

at sich trotzdem durchf

uhren, wenn man der Diskussion in
[21] folgt. Dort wird angenommen, da der Streubeitrag I(Q) der Abstandskorrelation am
Ort R zum Strukturfaktor n

aherungsweise beschrieben werden kann durch
I(Q) / sin(QR)=QR (2.19)
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Abbildung 2.4: Dynamischer Strukturfaktor S(Q; !) von Rb
85
Sb
15
.
Da diese Funktion ein Maximum bei QR = 7.73 hat, kann f

ur Q = 9.5 nm
 1
ein Abstand
R  0.8 nm angegeben werden.
Wie im Abschnitt 2.1.3 beschrieben, setzt sich der totale dynamische Strukturfaktor
S(Q,!) aus partiellen dynamischen Strukturfaktoren zusammen. Um die S
ij
(Q,!) bestim-
men zu k

onnen, werden drei Experimente mit verschiedenen Streul

angen ben

otigt, die
entweder durch Variation der Isotopenzusammensetzung oder der Strahlungsart erreicht
werden k

onnen. Obwohl die partiellen Strukturfaktoren hier nicht berechnet werden, kann
der Einu der einzelnen Beitr

age auf S(Q,!) durch ihre Wichtungsfaktoren abgesch

atzt
werden. In Tabelle 2.3 sind diese Faktoren f

ur die Faber-Ziman sowie die Bhatia-Thornton
Strukturfaktoren angegeben.
Der Berechnung wurden die koh

arenten Streul

angen b
c
= 7:09 fm f

ur Rb und b
c
=
5:57 fm f

ur Sb aus [20] zugrunde gelegt. Wie man aus der Tabelle entnehmen kann,

andern
sich die Beitr

age der einzelnen partiellen Strukturfaktoren zum totalen S(Q,!) in der Faber-
Ziman Form stark. W

ahrend bei Rb
85
Sb
15
der Term f

ur die Sb-Sb Wechselwirkung noch
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Abbildung 2.5: Dynamischer Strukturfaktor S(Q; !) von Rb
50
Sb
50
.
sehr klein ist, spielen bei Rb
50
Sb
50
alle Anteile eine nicht zu vernachl

assigende Rolle. Aus
der Bhatia-Thornton Darstellung kann man schlieen, da die Konzentrationsschwankun-
gen auer bei kleinen Q-Werten nur von untergeordneter Bedeutung sind.
Nach Integration von S(Q,!) bei konstantem Q

uber ! erh

alt man das nullte Frequenz-
moment, den statischen Strukturfaktor S(Q) [9]. Wie sich das erste Maximum von S(Q) mit
sich

andernder Konzentration der beiden Elemente Rb und Sb verschiebt, ist in Abbildung
2.6 dargestellt. Dabei ist nicht nur festzustellen, da bei steigender Sb-Konzentration das
Maximum zu h

oheren Q-Werten tendiert, sondern da auch die H

ohe sowie die Breite der
Peaks erheblich dieriert. Die wahren Funktionswerte von S(Q) liegen bei etwas gr

oeren
Werten, da im Experiment die Streuintensit

at nicht im gesamten Energiebereich erfat
wird. Dies gilt insbesondere f

ur Q-Werte, die kleiner als 12 nm
 1
und gr

oer als 18 nm
 1
sind.
Die Verschiebung des Maximums ist besonders stark bei h

oheren Rubidiumkonzentra-
tionen [4][25]. Da gr

oere Impulse im reziproken Raum bei der Transformation zu kleineren
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Faber-Ziman Bhatia-Thornton
S
RbRb
S
RbSb
S
SbSb
S
NN
S
NC
S
CC
Rb
85
Sb
15
0.7713 0.2139 0.0148 0.6702 0.2969 0.0329
Rb
50
Sb
50
0.3136 0.4928 0.1936 0.6502 0.3123 0.0375
Tabelle 2.3: Wichtungsfaktoren der partiellen dynamischen Strukturfaktoren von Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
nach den Beschreibungen von Faber und Ziman sowie Bhatia und Thornton.
S(
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Abbildung 2.6: Statische Strukturfaktoren S(Q) von Rb, Sb, Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
.
Abst

anden im Realraum f

uhren, kann man diesen Befund so interpretieren, da sich beim

Ubergang von der metallischen zur ionischen Struktur bei Rb
75
Sb
25
eine st

arkere Bindung
zwischen den Atomen mit k

urzeren Bindungsabst

anden ausbildet. Bei weiter steigendem
Antimonanteil sollten sich die Bindungverh

altnisse in der Legierung erneut

andern, indem
die dominant ionische Bindung bei Rb
75
Sb
25
in eine interatomare Bindung

ubergeht, die
mehr und mehr von kovalentem Charakter ist und die bei Rb
50
Sb
50
das Maximum des
kovalenten Bindungsanteils erreicht. Dieser

Ubergang ist allerdings nicht mit einer wesent-
lichen Ver

anderung der Teilchenabst

ande verbunden, da es sich bei beiden Bindungstypen
um starke interatomare Kr

afte handelt.
Werden die S(Q) des Systems Rb-Sb mit denen des Systems Cs-Sb [21] verglichen, so
ndet man in beiden F

allen bei 15 at-% Sb das niedrigste Maximum. Genauso wurde bei
beiden Systemen das Ansteigen des Strukturfaktors bei kleinen Q-Werten f

ur 15 at-% Sb
sowie das Vormaximum bei der Probe mit 50 at-% Sb festgestellt.
18 KAPITEL 2. ATOMARE DYNAMIK VON RB
1 X
SB
X
2.4.2 Modellierung von S(Q,!)
Lovesey Modell
Da die Modellierung des dynamischen Strukturfaktors von Fl

ussigkeiten ein schwieriges
Problem darstellt, wurde schon im Abschnitt 2.1.2 angedeutet. Die N

aherungen Loveseys in
seinem Modell f

ur einfache einatomige Fl

ussigkeiten lassen sich nur bei bin

aren Systemen
anwenden, wenn eine Teilchensorte, die als Element eine einfache Fl

ussigkeit bildet (Edel-
gase, Metalle), den

uberwiegenden Teil der Streuung verursacht und die anderen Beitr

age
dagegen von kleinem Einu sind. Bei der Probe mit 85 at-% Rb ist diese Voraussetzung
wahrscheinlich gerade noch erf

ullt, so da eine Anpassung (Fit) dieses Modells an das expe-
rimentelle S(Q,!) bei Q = konstant wahrscheinlich noch sinnvolle Parameter liefern kann.
F

ur Rb
50
Sb
50
ist das Lovesey-Modell dagegen streng genommen nicht mehr anwendbar.
Das Lovesey-Modell konnte f

ur Rb
85
Sb
15
im Bereich von 11 bis 22 nm
 1
recht gut
an die experimentellen Daten angepat werden. Dabei wurden die Punkte im Intervall
E =  0.6 meV vom Fit ausgeschlossen, weil durch die starke elastische Streuung des Nb-
Probenbeh

alters der Untergrund nicht quantitativ korrigiert werden konnte. Als Beispiel
ist der Fit bei Q = 12 nm
 1
in Abbildung 2.7 dargestellt.
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Abbildung 2.7: Fit des Modells von Lovesey zum experimentellen dynamischen Struktur-
faktor von Rb
85
Sb
15
bei Q = 12 nm
 1
.
Die Fitparameter !
0
, !
l
und  variieren in Abh

angigkeit von Q. Der Verlauf der aus
dem Fit resultierenden Dispersionen im Vergleich zu denen von Rb
95
Sb
5
[4] ist in den Ab-
bildungen 2.8 und 2.9 dargestellt. Die Relaxationszeit  (Abbildung 2.10) gibt Aufschlu

uber die Lebensdauer der kollektiven Anregung. Deutlich zu sehen ist der Abfall zu groen
und kleinen Q-Werten. Mit steigendem Sb-Anteil in der Legierung scheint sich die Lebens-
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dauer der Moden zu verk

urzen, was sich auch darin

auert, da sie schwerer oder nicht
mehr zu beobachten sind.
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Abbildung 2.8: Isotherme Dispersion !
0
von Rb
50
Sb
50
und Rb
85
Sb
15
im Vergleich zu der
von Rb
95
Sb
5
.
Obwohl das Modell von Lovesey nicht gut an den experimentellen Strukturfaktor von
Rb
50
Sb
50
angepat werden kann, zeigt die Dispersion !
0
den gleichen Verlauf wie sie nach
Gleichung 2.9 durch Integration und unter Zuhilfenahme des aus den Medaten berech-
neten S(Q) nach Auswertung der rechten Seite der Gleichung erhalten wird, nur sind die
isothermen Dispersionen aus dem Fit zu etwas gr

oeren Energiewerten verschoben. Aus
diesem Grund wurden auch die Dispersionen !
0
und !
l
f

ur Rb
50
Sb
50
aus dem Lovesey-
Modell mit in die Diagramme 2.8 und 2.9 eingezeichnet. Diese Daten k

onnen jedoch nur
f

ur vergleichende Betrachtungen verwendet werden.
Das zur Berechnung von !
l
aus Gleichung 2.10 notwendige vierte Frequenzmoment kann
nicht

uber einen ausreichenden Energiebereich integriert werden, so da in diesem Fall die
Dispersion nicht mit der aus dem Lovesey-Modell verglichen werden kann. Der Verlauf der
adiabatischen Dispersionen ist deshalb mit einem groen Unsicherheitsfaktor verbunden.
Die Minima der Dispersionskurven liegen in der N

ahe des Maximums des statischen
Strukturfaktors S(Q), d.h. sie verschieben sich mit steigendem Sb-Anteil zu h

oheren Q-
Werten. Bei der isothermen Dispersion sind sie bei (15:5  0:5) nm
 1
(Rb
85
Sb
15
) und
(19:00:5) nm
 1
(Rb
50
Sb
50
) zu nden. Die adiabatischen Dispersionen haben ihre Minima
an den gleichen Stellen, sind aber mit gr

oerer Unsicherheit behaftet.
Vergleicht man die absoluten Funktionswerte !
0
, die aus den verschiedenen Berech-
nungsmethoden der isothermen Dispersion folgen, ergibt sich eine Dierenz, die von etwa
1.7 meV auf 0.7 meV von kleinen zu groen Q-Werten hin abnimmt, was einer Unsicherheit
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Abbildung 2.9: Adiabatische Dispersion !
l
von Rb
50
Sb
50
und Rb
85
Sb
15
im Vergleich zu der
von Rb
95
Sb
5
.
-1
10 15 20 25
0.0
0.1
0.2
0.3
0.4
0.5
Rb95Sb5
Rb85Sb15
Q[nm   ]
τ
[p
s]
Abbildung 2.10: Relaxationszeit  von Rb
85
Sb
15
im Vergleich zu der von Rb
95
Sb
5
.
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von 40 und 15 % entspricht. Ursachen daf

ur k

onnen bei der Normierung, den Korrekturen
oder dem begrenzten Integrationsbereich gefunden werden.
Verallgemeinerte kinetische Theorie
Zur weiteren Untersuchung der Eigenschaften des dynamischen Strukturfaktors der bei-
den Proben wurden die experimentellen Daten mit einem aus der verallgemeinerte kineti-
sche Theorie zum hydrodynamischen Grenzfall hin extrapolierten Modell mit drei Lorentz-
Funktionen gettet. Auch hier wurden die Punkte um E =  0.6 meV vom Fit ausge-
schlossen. Ein Beispiel ist in Abbildung 2.11 gegeben. Innerhalb der Vereinfachung, anstel-
le unendlich vieler in diesem Grenzfall nur drei Lorentzkurven zu benutzen (eine f

ur die
zentrale Linie bei ! = 0 und die beiden anderen f

ur die longitudinalen Moden bei !
lm
),
l

at sich nur eine qualitative Diskussion

uber das Verhalten der Fitparameter f

uhren.
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Abbildung 2.11: S(Q,!) von Rb
50
Sb
50
gettet mit drei Lorentzfunktionen bei Q = 11 nm
 1
.
Untersucht man die Q-Abh

angigkeit des Abstandes der Nebenmaxima vom Maximum
der zentralen Linie, so l

at sich feststellen, da sich auch bei dieser Dispersion ein Mini-
mum in der N

ahe des Maximums des statischen Strukturfaktors bendet (Abbildung 2.12).
Durch die starke Streuung der Punkte ist eine genaue Lokalisierung der Minima schwie-
rig. F

ur Rb
50
Sb
50
liegt das Minimum bei Q = (18:5  1:0) nm
 1
und f

ur Rb
85
Sb
15
bei
Q = (15:5 2:0) nm
 1
.
2.4.3 Strom-Strom Korrelation
Die Bestimmung der Maxima !
m
der Strom-Strom Korrelationsfunktion J
l
(Q,!) l

at einen
weiteren Vergleich zu anderen Zusammensetzungen des Systems Rb-Sb zu [2][4][25]. Die
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Abbildung 2.12: Abstand der Nebenmaxima vom Hauptmaximum (!
lm
) beim Fit von
S(Q,!) von Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
mit drei Lorentzfunktionen.
Funktion J
l
(Q,!) ist in Abbildung 2.13 f

ur Q = 16.5 nm
 1
zusammen mit dem dynamischen
Strukturfaktor bei diesem Q-Wert dargestellt. Wie man leicht sieht, ist das Maximum !
m
f

ur Rb
50
Sb
50
bei einer gr

oeren absoluten Energie zu nden als f

ur Rb
85
Sb
15
.
In Abbildung 2.14 kann der Verlauf dieser Dispersion

uber einen Bereich von Q = 10.5
bis 23.5 nm
 1
verfolgt werden. Wie schon bei den durch Anpassung eines Modells an
die Medaten bestimmten Dispersionen tendiert das Minimum zu gr

oeren Q-Werten mit
steigendem Sb-Anteil in der Schmelze. Da sich das Minimum der Dispersion mit steigender
Temperatur wegen der Ausdehnung der Fl

ussigkeit zu kleineren Q-Werten hin verschiebt,
sollte es f

ur reines Rb bei 970 K bei etwa Q = 14 nm
 1
zu nden sein. Im Gegensatz zum
Verhalten der Hauptmaxima des statischen Strukturfaktors scheint sich das Minimum bei
hohem Rb-Anteil erst wenig zu verlagern. Zwischen 15 und 50 at-% Sb ist dann eine gr

oere
Verschiebung des Minimums der Dispersion zu beobachten.
2.4.4 Vergleich der S(Q,!) der festen und der 

ussigen Proben
Der Anordnung der Teilchen zueinander

andert sich beim

Ubergang vom festen zum 

ussi-
gen Zustand. Um einen qualitativen Vergleich zwischen den beiden Zust

anden der hier
untersuchten Legierungen anzustellen, wurden auch die dynamischen Strukturfaktoren der
festen Legierungen bestimmt, wegen der statistischen Genauigkeit der Daten (sehr viel
k

urzere Medauer) allerdings ohne Mehrfachstreukorrektur.
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Abbildung 2.13: Dynamischer Strukturfaktor und longitudinale Strom-Strom Korrelations-
funktion f

ur Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
bei Q = 16.5 nm
 1
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Abbildung 2.14: Dispersionen !
m
von Rb
85
Sb
15
und Rb
50
Sb
50
im Vergleich zu denen von
Rb
95
Sb
5
und Rb.
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
ahrend bei der geschmolzenen Legierung das Hauptmaximum des Strukturfaktors bei
Q = 18 nm
 1
liegt, bendet sich die intensivste Linie im Spektrum der festen Probe bei
20 nm
 1
. Wenn man davon ausgeht, da sich die atomaren Abst

ande mit steigender Tem-
peratur vergr

oern, d.h. das Maximum sich zu kleineren Q-Werten verschiebt, scheint sich
die Umgebung der n

achsten Nachbarn nicht wesentlich zu ver

andern. Der Kleinwinkel-
streuung ist bei der festen Probe nicht zu beobachten, so da man nicht auf Entmischung
der Probe schlieen kann.
Rb
50
Sb
50
Hier zeigt das Spektrum der ungeschmolzenen Probe im elastischen Bereich mehrere Ma-
xima. Die intensivsten liegen bei Q = 18, 19 und 21.5 nm
 1
, also auch in der N

ahe des
Hauptmaximums von 19.3 nm
 1
der 

ussigen Legierung. Das Vormaximum kann auch im
festen Zustand gefunden werden, und zwar bei etwa 10 nm
 1
. Auch diese Probe scheint
nicht homogen gewesen zu sein und es bildete sich eine l

angerreichweitige Ordnung heraus.
Wahrscheinlich sind Ketten von Sb-Atomen mit kovalenter Bindung und einer L

ange von
ungef

ahr 0.7-0.8 nm entstanden (siehe Abschnitt 2.4.1 und [21]).
Vergleicht man die dynamischen Strukturfaktoren bei konstanten Q-Werten, so k

onnen
bei den festen Proben, vor allem f

ur Q > 10 nm
 1
, Intensit

atsmaxima neben der elastischen
Linie gefunden werden, die wahrscheinlich auf Streuung an Gitterschwingungen (Phono-
nen) zur

uckzuf

uhren sind. Diese Strukturen sind bei den 

ussigen Legierungen nur noch
sehr schwach oder nicht mehr au

osbar aufgrund der Breite des quasielastischen Bereichs.
Die Dispersionen, die durch die Modellrechnungen gefunden werden, geben jedoch trotz-
dem Anhaltspunkte f

ur kollektive Anregungen, die allerdings mit steigendem Sb-Anteil
schwerer nachzuweisen sind.
Kapitel 3
Monte-Carlo Simulation eines
Neutronen Brillouin Spektrometers
3.1 Experiment und Simulation
Die Untersuchung der kollektiven Dynamik der Atome in ungeordneter kondensierter Ma-
terie, wie z.B. in Fl

ussigkeiten, wird sehr viel eektiver bei kleineren Impuls

ubertr

agen hQ
durchgef

uhrt, als das in dem gerade beschriebenen Experiment der Fall war. Begr

undet
wird das dadurch, da die zentrale Linie bei kleinen Q die Brillouinmoden weniger

uber-
deckt, da die Linienbreite mit wachsendem Q ansteigt, und weil gleichzeitig die Brillouinli-
nien bei kleinen Q deutlich ausgepr

agter sind. Verbessern kann man solche Untersuchungen
also nur, indem man die kollektive Dynamik bei deutlich kleineren Impuls

ubertr

agen in
einem ausreichend groen Bereich von Energie

ubertr

agen h! mit.
Konventionelle Neutronen-Flugzeit-Spektrometer, wie auch das zur Untersuchung der
Rb-Sb-Legierungen benutzte, lassen solche Experimente in einem dynamischen Bereich
bei kleinen Q-Werten nicht zu. Einen weiteren Schritt kann man deshalb nur machen,
wenn man ein Spektrometer konstruiert, da diesen extremen Anforderungen gewach-
sen ist. Ein solches Spektrometer w

are ein Neutronen-Brillouin-Streu-Spektrometer (NBS-
Spektrometer). Aus diesem Grund wurde der Bau des in diesem Kapitel simulierten NBS-
Spektrometers vorgeschlagen.
3.1.1 Experimenteller Aufbau des Spektrometers
Der prinzipielle Aufbau des Spektrometers wird bestimmt von vier wesentlichen Anforde-
rungen: Experimente mit mittleren Energie

ubertr

agen (2-20 meV) bei m

oglichst kleinen
Impuls

ubertr

agen mit einer guten Energie- und Impuls

ubertragsau

osung sowie eines gu-
ten Signal-Rausch Verh

altnisses zu erm

oglichen. Dies wird realisiert durch eine Anordnung
von Kollimatoren und Choppern, wie sie in Abbildung 3.1 dargestellt ist.
Die vier Grundbedingungen werden dadurch umgesetzt, da
 bei Einfallsenergien von 20-80 meV der dynamische Strukturfaktor S(Q,!) bei klein-
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Abbildung 3.1: Experimenteller Aufbau des Neutronen Brillouin Spektrometers
sten erreichbaren Streuwinkeln  (1-2

) gemessen wird, denn aus Gleichung 1.2 folgt
Q =
q
k
2
0
+ k
2
  2k
0
k cos  (3.1)
Der Impuls

ubertrag wird minimal, wenn ! 0 konvergiert.
 durch einen Kollimator vor dem Monochromator, Monochromatorkristalle mit kleiner
Mosaikbreite  und Netzebenenunsch

arfe d sowie einen schnell laufenden Fermi-
Chopper (kurze Neutronenpulse f

ur eine gute Zeitau

osung t) eine gute Energie-
au

osung erreicht wird,
 durch Aufspalten des konvergenten (fokussierten) monochromatischen Neutronen-
strahls in Teilstrahlen eine kleinere Konvergenz und damit eine bessere Impuls

uber-
tragsau

osung erzielt wird,
 durch Fokussieren eines ausgedehnten Neutronenstrahles auf den Detektor, Nach-
weis des gesamten Streukonus auf dem ortsempndlichen x-y Detektor (maximales
Signal), einen Untergrundchopper zur Absorption aller Neutronen auerhalb des ge-
nutzten Neutronenpulses und ein durchgehendes Vakuum vom Anfang des zweiten
Kollimators bis zum Detektor ein gutes Signal-Rausch Verh

altnis erreicht wird.
Die Gesamtl

ange des Spektrometers betr

agt ungef

ahr 18 Meter. Die Kollimatoren haben
die Aufgabe, den Neutronenstrahl so zu kollimieren, da nach der Reexion am Monochro-
mator nur Neutronen mit einer bestimmten Energie E
0
und nur geringer Energieunsch

arfe
E
0
die Probe erreichen. Notwendig wird diese Kollimation durch Fehlordnungen in den
Monochromatorelementen, die aus nahezu perfekten Einkristallen aufgebaut sind. Nach
dem Braggschen Gesetz
n = 2d sin 
B
(3.2)
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wobei 
B
= =2, werden bei einem Einfallswinkel 
B
und gegebenem Gitternetzebenen-
abstand d nur Neutronen reektiert, deren Wellenl

ange einem Vielfachen von  entspre-
chen. Korngrenzen und andere Gitterfehler f

uhren jedoch zu einer Mosaikverteilung der
Reexionsebenen, so da sowohl 
B
als auch d bestimmte Verteilungen um einen mittleren
Wert haben. Das f

uhrt dazu, da die Wellenl

angenverteilung der reektierten Neutronen
eine bestimmte Breite 
0
aufweist und die Neutronen eine Richtungsdivergenz 
B
be-
sitzen. Als Ergebnis erh

alt man zwar eine h

ohere Intensit

at des reektierten Strahles, dies
aber auf Kosten einer schlechteren Energieau

osung, die sich aus
E =
h
2
k
2
2m
(3.3)
n

aherungweise berechnen l

at. Mit k = 2= und Gleichung 3.2 folgt durch partielle
Dierentiation die relative Breite der Verteilung
1
2




E
E










k
k











d
d
+ cot 
B

B





(3.4)
3.1.2 Beschreibung einzelner Teile des Spektrometers
Strahlrohre
Die Abmessungen der Strahlrohre sind durch die konstruktiven Bedingungen am Reaktor
vorgegeben. Der erste Teil des Strahlrohres ist 270 cm lang und hat einen Durchmesser
von 10 cm. Beim zweiten Teil betr

agt die L

ange 255 cm und der Durchmesser 6 cm.
Prim

arkollimator
Der Prim

arkollimator mit einem quadratischen Querschnitt von 8 x 8 cm
2
vermindert die
Divergenz des Neutronenstrahles in der Streuebene vor dem Monochromator. Er besteht
aus einer Anzahl absorbierender borbedampfter Mylar-Folien, die in Richtung des Strahles
senkrecht zur Streuebene angeordnet sind. Die Folien sind 80 cm lang, 8 cm hoch und
0.4 mm dick.
Monochromator
Der Monochromator besteht aus 15 Einkristallpl

attchen mit je 2 x 4 cm
2
Grund

ache,
die gemeinsam eine Fl

ache von 6 x 20 cm
2
einnehmen. Da das Spektrometer an einem
geneigten Strahl des Reaktors mit einem Neigungswinkel von 35

aufgebaut werden und
der monochromatische Strahl nach der Reexion am Monochromator horizontal verlaufen
soll, betr

agt der Reexionswinkel 
B
17:5

in der Streuebene. Die projizierte Fl

ache des
reektierten Strahles betr

agt dann 6 x 6 cm
2
.
Insgesamt sind f

ur das Spektrometer vier verschiedene Monochromatortypen vorgese-
hen mit dem Ziel, die Einfallsenergie der Neutronen variieren und an die Dynamik der Probe
anpassen zu k

onnen. In der Simulation wurden Kupfer- und pyrolytische Graphitkristalle
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Monochromatorkristall [nm] E[meV] d
p
[10
 5
nm]
Cu(111) 0.126 51.5 1.6
Cu(200) 0.109 67.6 1.0
Cu(220) 0.077 138. 0.4
PG(002) 0.202 20.4 7.
PG(004) 0.101 81.8 0.9
Tabelle 3.1: Verschiedene Monochromatortypen
verwendet. Eine Darstellung der unterschiedlichen Monochromatoren zusammen mit ihrer
Wellenl

ange und Energie ist in Tabelle 3.1 gegeben. Die Mosaikverbreiterung beschreibt
den Einu der Korngrenzen auf den Einfallswinkel 
B
und wird durch eine Gauverteilung
beschrieben. Ihre Breite wurde f

ur die Kupferkristalle mit 0:2

angenommen und die f

ur
Graphit mit 0:45

.
Ebenfalls ber

ucksichtigt wurde der Eekt der prim

aren Ausl

oschung, der selbst bei
Reexion an idealen Kristallen auftritt. Darwin [26] berechnete die Verteilung des Ree-
xionskoezienten als Funktion der Wellenzahl K durch
R(K) =
(
1 f urjyj  1

jyj  
p
y
2
  1

2
f urjyj > 1;
(3.5)
wobei y = 2
(K K
0
)
K
(K
0
- reziproker Gittervektor in der Mitte des Plateaus, K -
Plateaubreite). Da diese Funktion f

ur einen idealen Kristall ohne Mosaikverbreiterung be-
rechnet wurde, gilt in diesem Fall K=K = d=d und es kann eine eektive Verbreiterung
der Netzebenenabst

ande d
p
deniert werden:
d
p
=
32
2
Fn
K
3
0
(3.6)
Dabei sind F der Strukturfaktor f

ur den entsprechenden K
0
-Wert und n die Anzahl-
dichte der Einheitszellen. In Tabelle 3.1 sind die d
p
f

ur die verschiedenen Monochroma-
torkristalle angegeben. Bei gr

oer werdenden Neutronenenergien wird die Verbreiterung
deutlich schmaler.
Neben der prim

aren Ausl

oschung wirken sich auch Verspannungen an der Ober

ache
oder im Volumen des Kristalls auf die Breite der Netzebenenverteilung aus. Da der genaue
Wert f

ur d schwer abzusch

atzen ist, wurde als Obergrenze von einer einheitlichen Breite
von 10
 3
nm ausgegangen. Wie sich eine schmalere Verteilung auf die Impulsau

osung
auswirkt, wird weiter unten diskutiert.
Die einzelnen Monochromatorelemente werden so orientiert, da der reektierte Strahl
auf einen Punkt des Detektors fokussiert wird. Durch die unterschiedliche Verkippung
der Pl

attchen sind die Strahlen von benachbarten Elementen um einen Winkel d
B
zu-
einander geneigt, was wegen des Terms cot 
B
d
B
in Gleichung 3.4 zu einer schlechten
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Impulsau

osung f

uhrt. Diese Verschlechterung l

at sich vermeiden, wenn man den fokus-
sierten Gesamtstrahl mit Hilfe eines speziellen Kollimators in eine Zahl von konvergenten
Teilstrahlen zerlegt, die einen deutlich geringeren Durchmesser und damit geringere Kon-
vergenz als der Gesamtstrahl nach dem Monochromator besitzen.
Sekund

arkollimator
Die Kollimierung der reektierten Neutronen wird vom Sekund

arkollimator durchgef

uhrt.
Dazu werden Lochmasken in einem bestimmten Abstand in den Strahl gebracht (siehe
Abb. 3.2). Durch Variation des Abstandes zwischen den L

ochern und der Lochgr

oe kann
ein unterschiedlicher Kollimationsgrad erreicht werden. Nachdem Schinzer und Suck [27]
schon verschiedene Kollimatorgeometrien getestet hatten, erwies sich im vorliegenden Fall
eine Lochmaskengeometrie mit neun quadratischen L

ochern als g

unstig. Die Dimension der
Masken ver

andert sich so, da ein Strahl am Eingang der ersten Maske auf den Detektor
fokussiert wird. Der Kollimator mu so konstruiert sein, da der vom Monochromator
kommende Strahl in neun voneinander unabh

angige Teilstrahlen zerlegt wird, d.h. ein
Neutron kann eine Maske nur passieren, wenn es das entsprechende Loch der n

achsten
Maske trit. Ein Wechsel zu einem anderen Loch (
"
cross talk\) mu ausgeschlossen werden.
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Abbildung 3.2: Schematischer Aufbau des Sekund

arkollimators. Die Lochmasken sind mit
neun quadratischen Durchbr

uchen versehen. Die Gr

oe der L

ocher sowie deren Abstand
richtet sich nach der Position des Detektors. Der Abstand zwischen der ersten und der
letzten Maske kann zwischen 180 und 200 cm gew

ahlt werden.
Durch den unterschiedlichen Fokussierungsgrad bei verschiedenen Detektorentfernun-
gen ver

andern sich auch die Abmessungen an den Lochmasken. Um dem Rechnung zu
tragen, sind vier Kollimatoroptionen vorgesehen: ein oener Kollimator ohne Lochmasken
und drei Varianten mit Lochmasken, deren Mae f

ur Detektorabst

ande von der Probe von
150, 400 sowie 600 cm angepat sind.
30 KAPITEL 3. MONTE-CARLO SIMULATION
Untergrund- und Fermi-Chopper
Der Untergrundchopper ist ein rotierender Zylinder mit einem quadratischen Durchbruch
(6 x 6 cm
2
) und wird dazu verwendet, aus dem kontinuierlichen monochromatischen Neu-
tronenstrahl einen Neutronenimpuls herauszuschneiden und damit die Neutronen zu absor-
bieren, die nur zum Untergrund beitragen. Auerdem kann man durch geeignetes Phasen
des Untergrund- und des Fermi-Choppers erreichen, da die Neutronenwellenl

angen h

oher-
er Ordnung nicht durch den Fermi-Chopper auf die Probe gelangen k

onnen. Der Fermi-
Chopper rotiert doppelt so schnell wie der Untergrundchopper und erzeugt einen kurzen
gepulsten Neutronenstrahl, der f

ur die Flugzeitanalyse notwendig ist. In seinen Durchbruch
(5 x 5 cm
2
) wird ein Kollimator aus abwechselnd absorbierenden und durchl

assigen Schich-
ten aus Cadmium und Aluminium gebracht, wodurch die Winkelau

osung des Choppers
wesentlich verbessert wird, so da Pulsbreiten von einigen s als schmale Dreiecksfunk-
tionen der Intensit

at der durchlaufenden Neutronen bei technisch m

oglichen Umdrehungs-
zahlen verwirklicht werden k

onnen.
Probenumgebung
Die Probenumgebung mu so konstruiert sein, da beim Ein- und Ausbau der Probe sowie
anderer Instrumente, wie eines Kryostaten oder Ofens, die Probenkammer vom Vakuum
des Instrumentes getrennt werden kann. Daf

ur werden einschlielich der trennenden Ventile
etwa 60 cm Platz in Strahlrichtung ben

otigt.
Detektor
Die Detektorbank ist auf einem motorgetriebenen Wagen angebracht, so da der Abstand
zur Probe zwischen 150 cm und 600 cm variiert werden kann. Weiterhin ist der Detektor
azentrisch positioniert, was einen Kompromi zwischen Detektorezienz bei kleinen Win-
keln und dem mebaren Winkelbereich darstellt. Der zur Zeit vorhandene ortsempndliche
zweidimensionale x-y Detektor hat einen aktiven Bereich von 64 x 64 cm
2
.
3.1.3 Simulation als Teil der Planung und Konstruktion
Aufgabe der Simulation
Computersimulationen stellen eine groe Hilfe bei der Planung und Konstruktion von um-
fangreichen Experimenten dar. Mit ihrer Hilfe kann der experimentelle Aufbau optimiert
werden. Durch Variation von Programmparametern ist eine Ver

anderung des Experiments
im Vergleich zu konventionellen Methoden problemlos und vor allem schnell m

oglich. Dies
kann zu einem erheblichen Kosten- und Zeitgewinn f

uhren.
Im vorliegenden Fall sollen durch eine Neutronenwegberechnung (ray tracing) mit Hilfe
einer Monte-Carlo Simulation die M

oglichkeiten des Spektrometers abgesch

atzt werden.
Insbesondere betrit das den Neutronenu am Detektor sowie die entsprechende Energie-
und Impuls

ubertragsau

osung. Weiterhin sollen die Dimensionen der einzelnen Teile des
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Spektrometers, wie zum Beispiel der Strahlquerschnitt an der Probe, bestimmt werden. Die
Optimierung der k-Au

osung wird vorwiegend durch Variation der Kollimatorenparameter
erfolgen, w

ahrend die Zeitau

osung auch durch die Chopperdimensionen bestimmt wird.
Vor- und Nachteile des Monte-Carlo Verfahrens
Mit Hilfe der Monte-Carlo Methode werden statistische Mittelwerte von statischen Eigen-
schaften unter Nutzung von Zufallszahlen und Wahrscheinlichkeiten bestimmt. Da auch
die Bewegungen der Neutronen aus einem Reaktor zuf

allig verteilt sind, lassen sich mit
diesem Verfahren Streuexperimente gut simulieren. Dabei wird der Weg eines Neutrons
durch das Experiment schrittweise verfolgt und es besteht die M

oglichkeit, auch an Stellen
Daten zu sammeln, an denen es in der Realit

at nicht oder nur unter groen Umst

anden
m

oglich w

are. Weiterhin k

onnen die Faktoren, die die Au

osung beeinussen, bestimmt,
variiert und untersucht werden. Wie bereits erw

ahnt, erfordert eine Neukonguration des
Experimentes auf dem Computer einen geringen Aufwand.
Einen gewissen Nachteil stellt der statistische Charakter der Simulationsergebnisse dar.
Die gewonnenen Daten m

ussen geeignet interpretiert und analysiert werden.
3.2 Beschreibung des Programmes BRISP
Das Simulationsprogramm BRISP basiert auf zwei Programmen von Cook [28] und Schin-
zer [27], die zur Simulation eines R

uckstreu- bzw. eines Neutronen-Brillouin-Spektrometers
mit einem Doppelmonochromator an einem waagerechten Neutronenstrahl geschrieben
wurden. Der Programmaufbau sowie zahlreiche Prozeduren und Funktionen konnten zum
Teil

ubernommen bzw. angepat werden. Neu implementiert wurden das zweite Strahl-
rohr, der Prim

arkollimator, ein ver

anderter Monochromator sowie die Flugzeitanalyse. Der
Quelltext wurde unter Nutzung der NAG Bibliotheken in FORTRAN77 geschrieben und
auf einer HP Workstation kompiliert. Der Sekund

arkollimator wurde mit dem Programm
COLL von Schinzer [27] auf
"
cross talk\ getestet.
3.2.1 Genereller Programmablauf
Ein vereinfachter Programmablaufplan des Simulationsprogramms BRISP ist in Abbildung
3.3 dargestellt.
Der Weg jedes generierten Neutrons durch das Spektrometer wird so lange verfolgt,
bis es entweder ein Element verfehlt hat bzw. aus seinen Grenzen herausgeogen ist oder
bis es den Detektor erreicht hat. An bestimmten Stellen des Experiments werden der Ort,
die Richtung, der Impulsbetrag und/oder die Flugzeit der passierenden Neutronen gespei-
chert. Diese Daten k

onnen nach Beendigung eines Programmlaufes mit xmgr oder gnuplot
graphisch dargestellt und ausgewertet werden.
Zufallsgeneratoren benden sich an den folgenden Stellen:
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Bestimmung der Orientierung der Monochromatorelemente
Generierung eines Neutrons und seines Richtungsvektors
wegen Richtungsaenderung
Flug vom Strahlrohr bis zum Monochromator
angekommen ? ja nein
Reflexion und Generierung der Wellenzahl des Neutrons
reflektiert ? ja nein
Flug vom Monochromator zum Detektor 
angekommen ? ja nein
n = n + 1
Registrierung des Neutrons
n > i_runs ? neinja
Speicherung der Spektren
Kontrollparameter einlesen (i_runs etc.),     n=1
Initialisierung der Variablen, Grenzen, Kanalbreiten etc.
Transformation des Koordinatensystems
Abbildung 3.3: Vereinfachte Darstellung des Programmablaufes von BRISP. Zwischen Mo-
nochromator und Detektor wird das Passieren des Neutrons durch die Chopper, den Se-
kund

arkollimator und die Probe einzeln gepr

uft.
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 am ersten Strahlrohr (Generierung des Richtungsvektors des einfallenden Neutrons
aus Gleichverteilungsfunktionen, die die Querschnitts

achen (xs, ys) am Eingang und
(xp, yp) am Ausgang des Strahlrohres beschreiben, daraus ergeben sich die x- und
die y-Koordinate, z entspricht der L

ange des Strahlrohres)
 am Monochromator (Reexionswinkel 
B
aus einer Gauverteilung mit der Mosaik-
breite  (spread), Netzebenenabstand d aus einer Darwinverteilung mit der Breite
del d, daraus ergibt sich der Impulsbetrag des Neutrons)
 am Fermi-Chopper (Startwert f

ur die Flugzeitanalyse aus einer Dreiecksfunktion, die
dem ge

oneten Chopper entspricht)
In den anderen Teilen des Experiments wird davon ausgegangen, da die Neutronen ihre
Richtung und ihre Geschwindigkeit beibehalten. Die Probengeometrie sowie die Streuung
der Neutronen an der Probe sind derzeitig noch nicht im Programm enthalten, sollen aber
in einer sp

ateren Version ber

ucksichtigt werden. Da die Neutronen in der Simulation ihre
Energie nicht ver

andern, kann im weiteren k
0
= k gesetzt werden.
Optimiert wurde die Verkippung der Monochromatorpl

attchen mit der Minimierungs-
routine E04CCF aus der NAG-Bibliothek. Zur Erzeugung von Zufallszahlen wurden eben-
falls NAG-Routinen verwendet. G05CCF setzt den Zufallsgenerator auf einen nicht wie-
derholbaren Wert, G05DAF(xmin,xmax) w

ahlt eine Zufallszahl zwischen xmin und xmax
aus einer Gleichverteilungsfunktion aus und G05DDF(mean, ) erzeugt eine Zufallszahl
aus einer Gauverteilung mit dem Mittelwert mean und der Standardabweichung .
3.2.2 Beschreibung einzelner Programmteile
Koordinatensystem
In der Simulation wird ein kartesisches Koordinatensystem verwendet. Die z-Achse ent-
spricht immer der Flugrichtung der Neutronen. Senkrecht dazu liegen die x-Achse in der
Streuebene und die y-Achse aus der Streuebene heraus gerichtet. Am Monochromator
wird wegen der Reexion der Neutronen eine Koordinatentransformation durchgef

uhrt,
und zwar eine Drehung um die y-Achse um  = 35

. Die entsprechende Transformation
wird beschrieben durch:
0
B
@
x
0
y
0
z
0
1
C
A
=
0
B
@
cos 0 sin
0 1 0
 sin 0 cos
1
C
A
0
B
@
x
y
z
1
C
A
(3.7)
Hier sind die gestrichenen Gr

oen die Koordinaten nach und die ungestrichenen die
Koordinaten vor der Transformation.
Zweites Strahlrohr und Prim

arkollimator
Bei diesen beiden Elementen wird gepr

uft, ob das Neutron den Eingang trit und am Aus-
gang ankommt. Dabei besitzt das Strahlrohr einen kreisrunden und der Kollimator einen
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quadratischen Querschnitt. Der Kollimator wird in Schichten zerlegt, die von absorbie-
renden Platten voneinander getrennt sind und die senkrecht zur Strahlebene liegen. Nur
diejenige Schicht, an der das Neutron eintritt, wird auf Durchla gepr

uft. Die Anzahl der
Schichten und damit die Durchlaweite wird mit der Marke l layers eingestellt.
Flugzeitanalyse
Unter der Annahme, da beide Chopper in Phase laufen und da der Untergrundchopper
nur einen (zeitlich relativ breiten) Neutronenpuls durchl

at und alle anderen Neutronen
absorbiert, ist es ausreichend, mit der Flugzeitanalyse am Fermi-Chopper zu beginnen.
Dieser dreht sich mit einer Frequenz f [Hz] und sein Durchla hat einen

Onungswinkel
[
o
]. Der Chopper

onet im Bereich zwischen   und , das entspricht einer Zeit t
0
[ms] :
t
0
=
2
360

f
(3.8)
Jedem durchlaufenden Neutron wird eine Startzeit zwischen -t
0
/2 und t
0
/2 zugeordet,
wobei die Wahrscheinlichkeitsverteilung einer Dreiecksfunktion der Breite t
0
/2 um den
Mittelpunkt t=0 entspricht. Die Flugzeit t
d
bis zum Detektor berechnet sich dann aus
t
d
= t
0
+
s
c2dt
v(k)
(3.9)
wo s
c2dt
die Strecke zwischen Fermi-Chopper und Detektor sowie v(k) die k-abh

angige
Geschwindigkeit des Neutrons darstellen. Die Zeitverteilung der Neutronen am Chopper
und am Detektor wird in den Dateien tspec2.dat und tspecd.dat gespeichert.
Weiterhin besteht Interesse daran zu erfahren, wie sich Neutronen mit unterschiedli-
cher Energie am Detektor auf die Zeitkan

ale verteilen. Dazu werden die ankommenden
Neutronen nach Zeit und Energie sortiert. Das entsprechende Spektrum wird in der Datei
tofd.dat gespeichert.
Variation der Kollimation und des Monochromators
F

ur den Sekund

arkollimator wurden drei neue Lochmaskengeometrien mit mehr L

ochern
eingef

uhrt, um eine eventuelle Verbesserung der k-Aul

osung zu erzielen (siehe Anhang B).
Der Monochromator wurde der neuen Spektrometergeometrie angepat und durch Ein-
stellung der Marke l mono kann auch der Typ des Monochromatorkristalls ver

andert wer-
den. Folgende Typen wurden implementiert:
 l mono = 1: Cu(111)
 l mono = 2: Cu(200)
 l mono = 3: Cu(220)
 l mono = 4: PG(002)
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 l mono = 5: PG(004)
Die Monochromatorelemente wurden so eng wie m

oglich zusammengebracht und um-
schlieen gemeinsam eine Fl

ache von 6 x 20 cm
2
.
Ein- und Ausgabedateien
Am Beginn jedes Simulationslaufes werden Kontrollmarken und Parameter aus der Datei
brisp.dat gelesen. Neu eingef

uhrt wurden die Marken l mono f

ur den Monochromator-
kristall und l layers f

ur die Anzahl der Absorptionsschichten im Prim

arkollimator. Die
Kontrolle der Ausgabedateien, des Sekund

arkollimators und der Monochromatorelemente
erfolgt wie bei Schinzer [27].
Nachdem die gew

unschte Anzahl Neutronen am Detektor angekommen ist, werden die
verschiedenen Spektren in Dateien ausgegeben. Andere interessierende Daten wie die Orien-
tierung der Monochromatorelemente, deren Reexionsstatistik oder die Neutronenverluste
an den einzelnen Elementen werden in der Protokolldatei brisp.log gespeichert.
Eine genauere Beschreibung der Dateien wird im Anhang B gegeben.
3.3 Resultate der Simulation
3.3.1 Austesten der Kollimatoren
Bei der Optimierung der Kollimatoren ging es vor allem darum, bei m

oglichst guter Kol-
limation eine hohe Durchlaintensit

at zu erzielen. Aufgrund der Symmetrie des Problems
sollte die Kollimation vor und nach demMonochromator eine vergleichbare Gr

oenordnung
aufweisen. Diese Forderung f

uhrte dann zum Einbau des Prim

arkollimators.
Sekund

arkollimator
Die zahlreichen Variationen der Geometrieparameter ergaben, da f

ur den Sekund

arkol-
limator die einfachste Lochmaske mit neun L

ochern ausreichend war. Eine Ver

anderung
der Anordnung oder die Erh

ohung der Anzahl der L

ocher bei Verkleinerung der Mae
brachte keine wesentliche Verbesserung der Au

osung, wohl aber eine deutliche Verkleine-
rung der Durchlaintensit

at. Um
"
cross talk\ auszuschlieen, wurden die Abmessungen der
Lochmasken mit dem Programm COLL getestet. M

ogliche Kollimatorabmessungen sind in
Tabelle 3.2 dargestellt. Die halbe Lochbreite r hole wurde in jedem Falle maximal zum
entsprechenden Lochabstand dist pin gew

ahlt unter der Bedingung, da kein
"
cross talk\
auftritt.
Wie in der Tabelle zu sehen ist, k

onnen die L

ocher bei kurzer Detektorentfernung gr

oer
gemacht werden, wenn der Kollimator verl

angert wird. Bei gr

oerem Detektorabstand ist
jedoch der k

urzere Kollimator ezienter. Eine Erkl

arung daf

ur kann gefunden werden,
wenn man die unterschiedliche Divergenz des Neutronenstrahles bei verschiedener Fokus-
sierung beachtet. Die Entfernung der L

ocher wurde so gew

ahlt, da die Gr

oe der Loch-
maske ungef

ahr dem Querschnitt des Neutronenstrahls entspricht. Bei Vergr

oerung der
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Koll.-lange Abstand Probe-Detektor dist-pin r-hole Neutronenverlust in Mio.
in [cm] in [cm] in [cm] in [cm] pro 100000 erfolgreichen
180 150 2.1 0.46 304.9
200 150 2.1 0.51 276.4
180 400 2.2 0.58 93.5
200 400 2.2 0.61 93.0
180 600 2.2 0.61 66.7
200 600 2.2 0.59 78.5
Tabelle 3.2: M

ogliche Kollimatorabmae.
Lochabst

ande k

onnten die L

ocher gr

oer gemacht werden, was eine gr

oere Durchurate
bei geringerer Kollimation zur Folge h

atte, bei einer Verkleinerung w

are der umgekehrte
Eekt zu beobachten. Im letzten Fall w

urde jedoch die kaum sp

urbare Verbesserung der
Au

osung den Intensit

atsverlust nicht aufwiegen.
Prim

arkollimator
Die erreichbare Au

osung des Spektrometers wurde durch den Einbau des Prim

arkolli-
mators um etwa 20-30% erh

oht. Die Breite der Verteilung der m

oglichen Reexionen am
Monochromator macht eine Vorkollimation der Neutronen in der Strahlebene erforderlich.
Auch hier steht wie beim Sekund

arkollimator die Frage nach dem besten Verh

altnis der
Qualit

at der Kollimation zur Durchlaintensit

at im Mittelpunkt der Untersuchungen. Die
Neutronenverluste als Funktion der erreichten k-Au

osung f

ur verschiedene Kollimations-
grade sind in Abbildung 3.4 dargestellt. Der Sekund

arkollimator hatte in diesem Fall eine
L

ange von 200 cm, einen Lochabstand von 2.2 cm sowie eine Lochbreite (2*r hole) von
1.22 cm.
Das beste Verh

altnis wird bei etwa 14 Schichten erzielt. Das bedeutet, es m

uten 13 ab-
sorbierende Pl

attchen im Abstand von 0.57 cm eingebaut werden. Das entspricht einem
Kollimationswinkel des Prim

arkollimators von 0.4

.
3.3.2 Eigenschaften des Spektrometers
Durch die Simulation ist es m

oglich, den Neutronenu durch die verschiedenen Spektro-
meterelemente zu verfolgen. Im folgenden sollen einige Bilder die Ver

anderungen in der
Orts- und Richtungsverteilung der Neutronen demonstrieren. Im oberen Diagramm der
Abbildung 3.5 ist die Ortsverteilung der Neutronen am Untergrundchopper dargestellt.
Deutlich zu sehen ist die erste Kollimation in der Streuebene (x-z). Begrenzt wird das
Spektrum durch die Gr

oe des Durchbruchs am Chopper. Das untere Bild zeigt die Ver-
teilung der Neutronen an der ersten Lochmaske des Sekund

arkollimators. Neutronen, die
nicht auf ein Loch treen, werden absorbiert.
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Abbildung 3.4: Neutronenverlust bei 10000 am Detektor angekommenen Neutronen als
Funktion der erreichten k-Au

osung bei variierender Anzahl von Schichten im Prim

arkol-
limator f

ur Cu(111) Monochromator und 400 cm Detektorabstand.
Passieren sie den Kollimator und den Fermi-Chopper erfolgreich so treen sie auf die
Probe (siehe Abbildung 3.6). Die bestrahlte Fl

ache der Probe h

angt vom Detektorabstand
bzw. von der Fokussierung ab. F

ur drei Abst

ande zwischen Probe und Detektor sind die Di-
mensionen der Probe in Tabelle 3.3 dargestellt. Entsprechend werden drei unterschiedliche
Kollimationen im Sekund

arkollimator vorgesehen werden.
In der Simulation werden die Neutronen nicht an der Probe gestreut. F

ur die Ermittlung
der Au

osung ist die Untersuchung des Prim

arstrahles ausreichend. Der Prim

arstrahl wird
bei guter Kollimation nur einen kleinen Bereich des Detektors bestrahlen. Dies ist im
unteren Diagramm der Abbildung 3.6 zu sehen. Im Experiment mu dieser Bereich des
Detektors durch einen Strahlf

anger vor dem Prim

arstrahl gesch

utzt werden.
Die n

achsten zwei Abbildungen (3.7 und 3.8) zeigen die Richtungsverteilungen der
Neutronen. Hier sind die x- und die y-Komponente der Richtungsvektoren der Neutro-
nen dargestellt, wenn die z-Komponente gleich 1 cm gew

ahlt ist. Deutlich sichtbar ist die
Verbesserung der Strahlb

undelung im Sekund

arkollimator.
Bei der Auswertung der Erfolgsbilanz der einzelnen Monochromatorelemente f

allt auf,
da vor allem die ersten, dritten und f

unften Elemente in der Strahlebene und senkrecht
dazu die mittleren Elemente Neutronen reektieren, die sp

ater am Detektor ankommen. Be-
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Abbildung 3.5: Ortsverteilung der ankommenden Neutronen am Untergrundchopper (oben)
und am Eingang des Sekund

arkollimators (unten). Das Muster der Lochmaske des Kolli-
mators ist deutlich zu sehen.
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Abbildung 3.6: Ortsverteilung der ankommenden Neutronen an der Probe (oben) und am
Detektor (unten). Die Zahl der Neutronen ist im Vergleich zu Abbildung 3.5 wesentlich
kleiner. Die Gr

oe der Probe bei dieser Konguration betr

agt 2 x 2 cm
2
.
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Abbildung 3.7: Richtungsverteilung der ankommenden Neutronen am Untergrundchopper
(oben) und am Eingang des Sekund

arkollimators (unten). x und y sind die Komponenten
des Richtungsvektors, wenn z=1 gesetzt ist.
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Abstand Probe-Detektor Probengr

oe
in [cm] in [cm
2
]
150 2.0 x 2.0
400 3.6 x 3.6
600 4.0 x 4.0
Tabelle 3.3: Notwendige Probengr

oe f

ur verschiedene Detektorabst

ande.
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Abbildung 3.8: Richtungsverteilung der ankommenden Neutronen nach der Kollimation an
der Probe.
sonders bei kleinen Detektorabst

anden tragen die zweiten und vierten Elemente kaum oder
gar nicht zur Z

ahlrate bei. Die Ursache daf

ur ist in der Geometrie des Sekund

arkollimators
zu nden, da die L

ocher vorwiegend von Neutronen getroen werden, die an einem

aue-
ren bzw. dem zentralen Monochromatorelement reektiert wurden. Die meisten Neutronen,
die von den zweiten oder vierten Elementen kommen, werden schon am Kollimatoreingang
absorbiert. Bei k

urzeren Detektorabst

anden ist die Verkippung der Elemente st

arker, was
dazu f

uhrt, da am Sekund

arkollimator mehr Neutronen herausgeltert werden, indem sie
entweder gar kein Loch treen oder in die falsche Richtung iegen.
Bei einer Enfernung zwischen Detektor und Probe von 150 cm werden wegen der star-
ken Konvergenz der Strahlen vier- bis f

unfmal soviele Neutronen herausgeltert als bei
400 cm Entfernung. Vergr

oert man den Abstand auf 600 cm, gewinnt man nochmals 20%
Intensit

at. Daf

ur nimmt bei groen Abst

anden der Detektor einen kleineren eektiven
Raumwinkel ein, was zu einer starken Verringerung der Z

ahlrate f

uhrt. Die Erfolgsstati-
stiken der unterschiedlichen Kupfermonochromatoren unterscheiden sich nicht erheblich.
Die unterschiedliche Mosaikbreite des Graphits f

uhrt zu einem breiteren k-Spektrum nach
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der Reexion und damit auch zu einem um den Faktor zwei gr

oerem Neutronenverlust
als bei Kupfer. Der Einu der einzelnen Verlustfaktoren auf die Gesamtz

ahlrate wird im
Abschnitt 3.4.2 besprochen.
3.3.3 k-Au

osung des Spektrometers
Die k-Au

osung des Spektrometers wird wesentlich von der Konguration der Kollimato-
ren beeinut. Wie sich die Anzahl der Bleche im Prim

arkollimator und die Gestaltung
der Lochmasken auf die erreichbare Au

osungsfunktion auswirken, wurde schon kurz in
Abschnitt 3.3.1 besprochen. F

ur einen Parametersatz sind die Au

osungsfunktionen der
verschiedenen Monochromatoren in Abbildung 3.9 dargestellt. Zum Vergleich sind f

ur den
Cu(111)-Monochromator auch die k-Spektren mit oenem Sekund

arkollimator abgebildet.
Die Verringerung der Halbwertsbreite der Spektren geht einher mit einer deutlichen
Reduktion der Z

ahlrate. Mit Hilfe der relativen Au

osung l

at sich die Qualit

at der Kolli-
mation vergleichen. Wie in Tabelle 3.4 zu sehen ist, nimmt mit steigender Einfallsenergie
der Neutronen die relative Breite der Verteilung zu. Dies ist zur

uckzuf

uhren auf die An-
nahme einer konstanten Netzebenenunsch

arfe, was bei geringeren Netzebenenabst

anden zu
einem breiteren Spektrum f

uhrt (siehe Gleichung 3.4).
Monochromator Sek.-Kollimator k[nm
 1
] FWHM [nm
 1
] k/k [%]
Cu(111) ja 50.1 0.703 1.4
Cu(111) nein 50.1 1.257 2.5
Cu(200) ja 57.9 0.871 1.5
Cu(200) nein 57.9 1.466 2.5
Cu(220) ja 81.9 1.592 2.0
Cu(220) nein 81.9 2.923 3.6
PG(002) ja 31.1 0.390 1.3
PG(002) nein 31.1 0.740 2.4
PG(004) ja 62.3 0.982 1.6
PG(004) nein 62.2 1.597 2.6
Tabelle 3.4: k-Au

osung f

ur verschiedene Spektrometerkongurationen bei einem Detek-
torabstand von 400 cm, 13 Blechen im Prim

arkollimator und einer Kollimatorl

ange von
200 cm. Dabei sind k der mittlere Betrag des k-Vektors, FWHM die Halbwertsbreite der
Kurve und k/k die relative Au

osung.
Ber

ucksichtigt man f

ur d nur die prim

are Ausl

oschung, wird die Impulsau

osung ver-
bessert, und zwar umso mehr, je kleiner der Netzebenenabstand wird. Als Ergebnis erh

alt
man dann f

ur den PG-Monochromator, da die Reexion zweiter Ordnung (004) eine bes-
sere Au

osung als die erster Ordnung (002) besitzt, was mit experimentellen Ergebnissen

ubereinstimmt. d ist also erwartungsgem

a keine Konstante. Wie sich Abweichungen von
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Abbildung 3.9: k-Spektren der verschiedenen Monochromatoren. In jedem Diagramm sind
die Verteilungsfunktionen am Untergrundchopper (gestrichelt, in der Intensit

at um einen
Faktor 100 reduziert), am Eingang des Sekund

arkollimators (Dreiecke, um Faktor 30 re-
duziert) sowie an der Probe (durchgezogene Linie) dargestellt. Im ersten Bild sind die
Spektren bei oenem Sekund

arkollimator gezeichnet. Hier sind die ersten beiden Spektren
nur um einen Faktor zwei reduziert.
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der groben Absch

atzung der Breite d auf die Endergebnisse auswirken, wird an entspre-
chender Stelle noch diskutiert werden.
Auch der Abstand des Detektors von der Probe hat einen Einu auf die k-Au

osung.
Bei groen Entfernungen werden durch die geringere Konvergenz bessere Ergebnisse erzielt.
Die Halbwertsbreiten f

ur verschiedene Detektorabst

ande bei ansonsten gleichen Parame-
tern wie in Tabelle 3.4 sind in Tabelle 3.5 dargestellt.
dist sadt Cu(111) Cu(200) Cu(220) PG(002) PG(004)
150 0.720 0.891 1.625 0.403 0.988
400 0.703 0.871 1.592 0.390 0.982
600 0.701 0.861 1.531 0.384 0.954
Tabelle 3.5: Die Halbwertsbreiten der k-Spektren [in nm
 1
] an der Probe f

ur die verschie-
denen Monochromatoren und unterschiedliche Detektorabst

ande.
3.3.4 Zeitau

osung des Spektrometers
Die Flugzeitanalyse beginnt am Fermi-Chopper, wo in Abh

angigkeit von der Rotationsge-
schwindigkeit Neutronenpulse einer bestimmten Breite erzeugt werden. Schnellere Drehung
des Choppers f

uhrt zu einem k

urzerem Neutronenpuls und zu einem geringeren Abstand
zwischen den Pulsen. Die relative Zeitau

osung erh

alt man aus dem Verh

altnis von der
Pulsbreite zum Flugweg. Weitere Flugzeitunsicherheiten, die durch die Probenausdehnung
oder die Detektorgeometrie entstehen, wurden bisher noch nicht ber

ucksichtigt. Simuliert
wurde f

ur zwei Umlaurequenzen, 300 und 450 s
 1
. Im ersten Fall ist die Halbwertsbreite
des Neutronenpulses 14 s, im zweiten 9 s. Wie sich die Zeitkurve in beiden F

allen ver-
breitert, h

angt neben der Flugzeit auch von der Breite des k-Spektrums ab. Ein Beispiel
kann man in Abbildung 3.10 sehen. Deutlich erkennbar ist die breitere Dreiecksfunktion
im Falle eines sich langsamer drehenden Fermi-Choppers.
Bei geringen Detektorabst

anden wirkt sich die Pulsbreite wesentlich mehr auf die
Au

osung am Detektor aus als bei weiten. Das kann man in Tabelle 3.6 sehen, wo bei
gleicher Impulsbreite t
0
die Au

osung t
0
=t stark variiert. Der Beitrag der Flugzeitunsi-
cherheit zur Au

osung steigt demzufolge mit wachsender Neutronenenergie und fallendem
Detektorabstand, d.h. k

urzer werdender Gesamtugzeit.
Wie sich die Neutronen mit unterschiedlichen Impulsbetr

agen auf die Zeitkan

ale vertei-
len, ist f

ur ein Beispiel im Diagramm 3.11 abgebildet. Die k-Verteilung hat f

ur alle Kan

ale
eine vergleichbare Breite.
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Abbildung 3.10: Flugzeitspektren f

ur Cu(111) bei einem Detektorabstand von 400 cm. Der
Fermi-Chopper drehte sich mit 300 s
 1
bzw. 450 s
 1
. Die linken Kurven sind aus Gr

unden
der Darstellung verschoben worden. Das Maximum liegt dort bei x=0.
Monochromator dist sadt t[ms] t [ms] t/t [%] t
0
=t [%]
Cu(111) 150 0.82 0.0140 1.71 1.2
Cu(111) 400 1.61 0.0237 1.47 0.6
Cu(111) 600 2.24 0.0313 1.40 0.5
Cu(200) 400 1.40 0.0222 1.60 0.7
Cu(220) 400 0.99 0.0191 1.93 1.0
PG(002) 400 2.59 0.0296 1.14 0.4
PG(004) 400 1.30 0.0202 1.56 0.8
Tabelle 3.6: Zeitau

osung f

ur verschiedene Monochromatoren. Der Fermi-Chopper drehte
sich mit 450s
 1
. Die Parameter entsprechen denen in Tabelle 3.4. Die Breite des Neutro-
nenpulses am Fermi-Chopper ist hier t
0
= 9:3 s, t ist die Flugzeit zum Detektor.
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Abbildung 3.11: Impulsspektrum am Detektor f

ur Neutronen, die in verschiedenen Zeitin-
tervallen im Abstand von 5 s eingetroen sind. Der erste Zeitkanal liegt auf der rechten
Seite (groer Impuls ! groe Geschwindigkeit).
3.4 Diskussion
3.4.1 Energieau

osung des Spektrometers
Die Energieau

osung des Spektrometers wird wesentlich von zwei Faktoren beeinut , der
Impulsau

osung und der Qualit

at der Flugzeitanalyse. In der Simulation konnte gezeigt
werden, da die die k-Au

osung bestimmenden Faktoren  und d durch die Kollimato-
ren einerseits und die Qualit

at des Monochromators andererseits minimiert werden k

onnen.
 setzt sich dabei additiv aus den Kollimationswinkeln der beiden Kollimatoren zusam-
men. Die Zeitau

osung ist eher durch technische Probleme beschr

ankt. Der Fermi-Chopper
l

at sich nur mit einer begrenzten Geschwindigkeit drehen.
Die Energie ist proportional zum Quadrat des Impulses, so da die relative Energie-
au

osung um einen Faktor zwei gr

oer ist als die Impuls- und Zeitau

osung. Unter An-
nahme von Gauverteilungen l

at sich die Energieau

osung aus
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(3.10)
berechnen, wobei hier t die Halbwertsbreite des Pulses am Fermi-Chopper und t die
Flugzeit vom Chopper zum Detektor darstellen. k=k ist die k-Au

osung an der Probe.
Gleichung 3.10 zeigt, da zur Optimierung der Au

osungsfunktion die relative k- und t-
Au

osung etwa gleich sein sollten, um die Dominanz einer der beiden zu vermeiden. Als
Kontrolle kann E=E mit der doppelten Halbwertsbreite des Zeitspektrums am Detektor
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verglichen werden, da dort die Impuls- und Zeitfunktionen schon gefaltet sind. Die erreich-
bare Energieau

osung h

angt vom verwendeten Monochromator und vom Detektorabstand
ab. Eine Zusammenstellung f

ur verschiedene Kongurationen bendet sich in Tabelle 3.7.
Monochromatortyp dist sadt [cm] E/E [%] (I) E/E [%] (II)
Cu(111) 150 3.4 4.4
Cu(111) 400 2.9(5.4) 3.3
Cu(111) 600 2.8 3.1
Cu(200) 150 3.9 4.8
Cu(200) 400 3.2(5.7) 3.4
Cu(200) 600 3.0 3.1
Cu(220) 150 5.6 7.2
Cu(220) 400 3.9 4.4
Cu(220) 600 3.8 3.9
PG(002) 150 2.7 3.3
PG(002) 400 2.3(4.9) 2.6
PG(002) 600 2.2 2.5
PG(004) 150 4.2 5.3
PG(004) 400 3.1(5.7) 3.7
PG(004) 600 3.1 3.4
Tabelle 3.7: Energieau

osung bei 17 (I) bzw. 13 (II) Blechen im Prim

arkollimator und einer
Frequenz des Fermi-Choppers von 450 s
 1
(I) bzw. 300 s
 1
(II). Die im Fall (I) bessere
Au

osung kostet etwa 20% Intensit

at. Die in Klammern eingeschlossenen Vergleichswerte
beziehen sich auf die Konguration ohne Sekund

arkollimator.
Die Au

osung wird umso besser, je weiter der Detektor von der Probe entfernt ist und
je langsamer die Neutronen sind. L

angere Flugwege f

uhren zwar nicht zu einem schmaleren
Spektrum, wohl aber zu einem kleineren relativen Wert von t/t.
Andererseits hat der Monochromator f

ur schnellere Neutronen geringere Netzebenen-
abst

ande, was bei konstanter Netzebenenunsch

arfe zu einer relativen Verbreiterung des re-
ektierten Spektrums f

uhrt. Setzt man hingegen f

ur d wieder nur die prim

are Ausl

oschung
ein, so kompensiert die bessere k-Au

osung bei schnelleren Neutronen die Verbreiterung,
die durch die k

urzere Flugzeit entsteht. Man erh

alt dann zum Beispiel f

ur den Fall (II)
in Tabelle 3.7 bei einem Abstand zwischen Probe und Detektor von 600 cm eine fast
einheitliche Energieau

osung von (2.30.1) % f

ur alle Monochromatoren. Die tats

achlich
erreichbare Energieau

osung des Spektrometers wird wahrscheinlich zwischen den beiden
"
Grenzwerten\ liegen.
Nimmt man die Lochmasken des Sekund

arkollimators heraus, so verschlechtert sich die
Au

osung um einen Faktor zwei (siehe Abbildung 3.9 oben) bei gleichzeitiger Intensit

ats-
zunahme der Gr

oenordnung 10
2
.
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3.4.2 Absch

atzung der Z

ahlrate am Detektor
Neben der Bestimmung der Au

osungsfunktion ist die Absch

atzung der ankommenden
Neutronen am Detektor von zentraler Bedeutung f

ur die Planung des Spektrometers. Ge-
rade bei unelastischen Kleinwinkelstreuexperimenten ist eine relativ geringe Z

ahlrate zu
erwarten. Eine Erh

ohung des Flusses um 20 bis 30% kann unter Umst

anden schon ei-
ne Mezeitverk

urzung von einem Tag pro Messung bewirken. Deshalb ist ein sinnvoller
Kompromi zwischen guter Au

osung und akzeptabler Z

ahlrate anzustreben. In diesem
Abschnitt soll der Neutronenu am Detektor mit Hilfe der Ergebnisse der Simulation
sowie weiterer vorwiegend geometrischer

Uberlegungen abgesch

atzt werden.
Strahlrohr und Prim

arkollimator
Begonnen wird die Absch

atzung mit der Annahme, da am Strahlrohrende 5 x 10
14
Neutronen
cm
2
s
in den vollen Raumwinkelbereich abgestrahlt werden. Das erste Strahlrohr besitzt einen
Durchmesser von 10 cm. Daraus ergibt sich eine Querschnitts

ache von 78:5 cm
2
und
ein Neutronenu von 4 x 10
16
Neutronen/s am Eingang des Strahlrohres. Ein Neutron
kommt jedoch nur am anderen Ende an, wenn es beim Durchug nicht auf eine seitliche
Begrenzung st

ot. Nach Raumwinkelintegration ergibt sich eine Wahrscheinlichkeit von
2(1  cos)
2
= 1:7 x 10
 4
(3.11)
wobei  = arctan
Strahlrohrradius
Strahlrohrlange
= arctan
5cm
270cm
unter der Bedingung, da die Neutronen
nur in einer Richtung durch das Strahlrohr iegen. Der Weg des Neutrons vom Ausgang
des ersten Strahlrohres durch das zweite Strahlrohr und den Prim

arkollimator bis zum
Monochromator wird in der Simulation verfolgt. Am Prim

arkollimator muss die endliche
Dicke der absorbierenden Folien (0.4 mm pro Schicht) ber

ucksichtigt werden.
Monochromator
Als n

achstes kommt die Reexion am Monochromator und die damit verbundene Wel-
lenl

angenselektion. In der Simulation wird jedes ankommende Neutron reektiert und
erh

alt einen Impulsbetrag aus einem schmalen Intervall. In der Realit

at m

ussen jedoch
die Absorption und die Transmission am Monochromator ber

ucksichtigt werden. Hier wur-
de ein Reexionskoezient von 45% f

ur Cu(111) angenommen.
Die Energien des moderierten Neutronengases sind nach der Maxwell-Funktion

uber
einen relativ weiten Bereich verteilt. Durch Integration konnte der relative Anteil der Neu-
tronen im entsprechenden Energiebereich bez

uglich des Gesamtspektrums f

ur die verschie-
denen Monochromatoren berechnet werden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 3.8 dargestellt.
Als Breite k des Intervalls wurde die Halbwertsbreite aus dem k-Spektrum am Unter-
grundchopper verwendet. Die Netzebenenverteilung des Monochromators hat nur einen
vernachl

assigbaren Einu auf die Z

ahlrate.
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Monochromatortyp maxw [%] R [%]
Cu(111) 2.9 45
Cu(200) 2.4 35
Cu(220) 0.5 30
PG(002) 3.6 70
PG(004) 3.1 50
Tabelle 3.8: Anteil der reektierten Neutronen am Gesamtspektrum der Maxwellschen Ge-
schwindigkeitsverteilung maxw und Reexionskoezient R f

ur die f

unf Monochromatorty-
pen bei T=313K. Die gr

oeren maxw des PG sind begr

undet in der gr

oeren Mosaikbreite
.
Fermi-Chopper
In den quadratischen Durchbruch des Fermi-Choppers werden

ubereinander abwechselnd
0.4 mm dicke, f

ur Neutronen weitgehend durchl

assige Aluminium- und 0.2 mm dicke ab-
sorbierende Kadmiumpl

attchen gebracht. Bei ge

onetem Chopper werden so 66.7% der
Neutronen durchgelassen. Wenn die Pl

attchen 1.5 cm lang sind (ihre Breite entspricht
der Breite des Durchbruchs), ergibt sich ein

Onungswinkel von 1.5
o
. Rotiert der Fermi-
Chopper, so

onet er nach jeder halben Umdrehung, wobei vom Untergrundchopper nur
einmal pro Umdrehung auch Neutronen ankommen. Der Durchla kann mit einer Drei-
ecksfunkion beschrieben werden. Der Chopper

onet bei -1.5
o
und schliet bei 1.5
o
. Durch
die Symmetrie der Dreiecksfunktion kann davon ausgegangen werden, da der Chopper f

ur
1.5
o
voll ge

onet ist. Dann ergibt sich aus dem Verh

altnis
1:5
360
= 0:0042 (3.12)
da der Chopper Pulse erzeugt und 0.42% der Zeit oen ist. Die Drehgeschwindigkeit
hat darauf keinen Einu, wohl aber auf die Breite der Pulse und deren zeitlichen Abstand.
Probe und Detektor
Hier wird davon ausgegangen, da die Probe 10% der ankommenden Neutronen streut.
Dabei wird ber

ucksichtigt, da die Streuung der Proben im Bereich kleiner Q-Werte deut-
lich kleiner ist als die Gesamtstreuung der Probe, da aber wegen der geringen Energie-
abh

angigkeit der Mehrfachstreuung im Kleinwinkelbereich Proben mit bis zu 70% Streu-
kraft benutzt werden k

onnen [1]. Die Streuung wird hier als isotrop angenommen; interes-
sant ist jedoch nur der Raumwinkel, der vom Detektor abgedeckt wird. Die Detektorbank
ist 64 x 64 cm
2
= 4096 cm
2
gro. Bei einem Abstand zur Probe von 400 cm ergibt ei-
ne Kugelober

ache von 4r
2
= 2 x 10
6
cm
2
. Es werden also 4096=(2 x 10
6
) = 0:2% des
gesamten Raumwinkels vom Detektor abgedeckt. Eine Zusammenfassung der Werte f

ur
unterschiedliche Detektorabst

ande ist in Tabelle 3.9 gegeben. Zus

atzlich wurde noch der
50 KAPITEL 3. MONTE-CARLO SIMULATION
relative Raumwinkel f

ur einen Kreisring auf dem Detektor um den einfallenden Strahl als
Mittelpunkt mit dem mittleren Radius von 16 cm und einer Breite von 2 cm berechnet.
Die Nachweiswahrscheinlichkeit des Detektors wurde mit 0.25 angenommen.
Abstand Probe-Detektor Detektor (gesamt) Detektor (Ring)
in [cm] [%] [%]
150 1.45 0.071
400 0.20 0.0100
600 0.091 0.0044
Tabelle 3.9: Prozentualer Anteil der vom Detektor und von einem 2 cm breiten Ring mit
einem Radius von 16 cm bedeckten Fl

ache relativ zum gesamten Raumwinkel f

ur verschie-
dene Abst

ande zwischen Probe und Detektor.
Ergebnis
Die Neutronenverluste an den verschiedenen Spektrometerelementen f

ur eine spezielle Kon-
guration sind in Tabelle 3.10 dargestellt.
Nach der Multiplikation der Verlustfaktoren mit den 4 x 10
16
Neutronen=s am Ein-
gang des ersten Strahlrohres ergibt sich f

ur diese Konguration eine Z

ahlrate am Detektor
von einem Neutron pro Sekunde. Wenn der Sekund

arkollimator ohne Lochmaske betrie-
ben wird, erh

oht sich die Z

ahlrate um einen Faktor der Gr

oenordnung 10
2
. Wie sie sich
bei verschiedenen Detektorabst

anden und Monochromatoren ver

andert, ist in Tabelle 3.11
dargestellt.
Durch die teilweise groben Absch

atzungen mu ein relativer Fehler der Z

ahlraten von
50 % angenommen werden. Die St

arke der Streuung ist probenspezisch, so da auch dort
Abweichungen auftreten. Wird die Anzahl der Schichten im Prim

arkollimator von 14 auf
18 erh

oht, verringert sich die Z

ahlrate um etwa 20 %. Betrachtet man anstelle der gesamten
Detektor

ache nur einen Kreisring von 16 cm Durchmesser und 2 cm St

arke, kommen dort
nur 1/20 der Neutronen im gleichen Zeitraum an.
Es bleibt festzustellen, da die geringe Z

ahlrate stark von verschiedenen Faktoren
abh

angt. Sollten sich w

ahrend des Aufbaus des Spektrometers bestimmte Parameter ver

andern,
mu die G

ultigkeit der hier vorgestellten Ergebnisse erneut

uberpr

uft werden. Dies gilt ins-
besondere f

ur den Monochromator. Ist seine Qualit

at bekannt, kann eventuell durch Opti-
mierung an eine bestimmte zu erreichende Energieau

osung die Z

ahlrate noch entscheidend
erh

oht werden.
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Neutron am Neutronenverlust(%) Verlustfaktor
1. Strahlrohr 99.983 0.00017
2. Strahlrohr (Eingang) 64(*) 0.36
2. Strahlrohr (Ausgang) 76(*) 0.24
1. Kollimator (Ausgang) 68(*) 0.32
Monochromator (k-Auswahl) 97.1 0.029
Monochromator (Reektion) 55 0.45
Monochromator (Simulation) 22(*) 0.78
Untergrundchopper 10(*) 0.9(**)
2. Kollimator (Eingang) 69(*) 0.31
2. Kollimator (Ausgang) 98.6(*) 0.014
Fermi Chopper geschlossen 99.58 0.0042
Fermi Chopper (Absorption) 33 0.67
Probe (elast. Streuung) 90 0.1
Detektor (Absorption) 75 0.25
Detektor (Raumwinkel) 99.8 0.002
Tabelle 3.10: Neutronenverlust an verschiedenen Spektrometerelementen f

ur eine Kongu-
ration mit Cu(111)-Monochromator, 17 Blechen im Prim

arkollimator, einem Sekund

arkol-
limator mit 200 cm L

ange sowie einem Abstand zwischen Probe und Detektor von 400 cm.
Die mit (*) gezeichneten Verluste sind Ergebnisse der Simulation, die anderen wurden im
Text dieses Abschnittes erl

autert. (**) Die Verluste durch

Onen und Schlieen des Un-
tergrundchoppers (ca. 70-80% der Neutronen) werden beim Fermichopper ber

ucksichtigt.
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Monochromator dist sadt (cm) ZR mit Koll. (1/s) ZR ohne Koll. (1/s)
Cu(111) 150 2.0 800
Cu(111) 400 1.2 110
Cu(111) 600 0.7 50
Cu(200) 150 1.3 500
Cu(200) 400 0.8 70
Cu(200) 600 0.4 30
Cu(220) 150 0.25 100
Cu(220) 400 0.15 13
Cu(220) 600 0.08 6
PG(002) 150 1.9 800
PG(002) 400 1.1 110
PG(002) 600 0.6 50
PG(004) 150 1.2 500
PG(004) 400 0.7 70
PG(004) 600 0.4 30
Tabelle 3.11: Neutronenz

ahlraten an der gesamten Detektor

ache f

ur verschiedene Mono-
chromatoren und Detektorabst

ande mit Kollimatorversion 2 und mit oenem Sekund

arkol-
limator sowie 14 Schichten im Prim

arkollimator.
Kapitel 4
Zusammenfassung und Ausblick
Im Mittelpunkt dieser Arbeit stand die Frage, wie sich

Anderungen der interatomaren
Wechselwirkung auf die kollektive Anregungen in bestimmten Fl

ussigkeiten auswirken und
wie man aus den Dispersionen kollektiver Anregungen auf die

Anderung der interatomaren
Wechselwirkung schlieen kann. Dazu wurden Ergebnisse inelastischer Neutronenstreuex-
perimente vorgestellt, die zur Untersuchung der dynamischen Struktur des Systems Rb-Sb
im 

ussigen Zustand mit Rb-Konzentrationen von 85 und 50 at-% durchgef

uhrt wurden.
Die Messungen erstreckten sich auf einen Impuls

ubertragsbereich zwischen 12 und 24 nm
 1
.
Nach den erforderlichen Korrekturen wurden aus dem dynamischen Strukturfaktor die Fre-
quenzmomente berechnet. Die experimentellen Spektren wurden auerdem mit zwei Mo-
dellen gettet. Die daraus resultierenden Dispersionsrelationen geben Aufschlu

uber die
kollektive Dynamik der verschiedenen Legierungen.
Die Verschiebung des Hauptmaximums im statischen Strukturfaktor und der Minima
der Dispersionen der kollektiven Anregungen zu h

oheren Impuls

ubertragswerten legt eine
Ver

anderung der Bindungsverh

altnisse mit steigendem Sb-Anteil von metallischer zu io-
nischer und kovalenter Struktur auch im 

ussigen Zustand nahe. Der Trend zu h

oheren
Energien der Minima der Dispersion !
m
aus der longitudinalen Stromkorrelationsfunktion
mit steigenden Sb Konzentrationen kann als Festigung der Bindungen interpretiert wer-
den. Dezite gibt es derzeit noch bei der Modellierung des dynamischen Strukturfaktors,
da die Theorie der Grenzf

alle Q=0 und Q=1 sowie das Lovesey-Modell keine sehr guten
Ergebnisse liefern, und bei den experimentellen Untersuchungen des schwer erreichbaren
Bereiches kleinerer Impuls

ubertr

age.
Um kollektive Anregungen auch bei kleineren Impuls- und groen Energie

ubertr

agen
messen zu k

onnen, wurde der Bau eines neuen Spektrometers vorgeschlagen. Als Teil der
Planung und Konstruktion wurden hier Monte-Carlo Simulationen des neuen Neutronen-
Brillouin-Streuspektrometers durchgef

uhrt. Dabei sollte die Au

osungsfunktion bestimmt
und zusammen mit der Neutronenz

ahlrate am Detektor optimiert werden. Abh

angig von
den verschiedenen Monochromatoroptionen und Detektorabst

anden betr

agt die erreichbare
Energieau

osung 2 bis 4 %. Wie bei Kleinwinkelstreuexperimenten zu erwarten ist die
entsprechende Z

ahlrate relativ gering. Am Detektor sind entsprechend zwischen 0.1 und 2
Neutronen pro Sekunde zu erwarten.
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Einen besonders groen Einu auf die erreichbare Au

osung hat bei guter Kollimation
die Qualit

at des Monochromators. Bei schnelleren Neutronen gewinnt durch die k

urzere
Flugzeit auch die Breite der am Fermichopper erzeugten Pulse an Bedeutung. Durch den
Bau des Spektrometers werden inelastische Streuexperimente bei kleinen Impuls

ubertr

agen
mit sehr guter Energieau

osung m

oglich, die jedoch lange Mezeiten erfordern.
In der Zukunft sollen weitere Verbindungen des 

ussigen Rubidium-Antimon untersucht
werden, vor allem die Legierungen mit einer Antimonkonzentration zwischen 15 und 50 at-
%. Messungen bei kleineren Impuls

ubertr

agen und mit einer besseren Energieau

osung
werden neue interessante Informationen

uber die dynamische Struktur des Systems liefern.
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Anhang A
Modellstrukturfaktor und
Mehrfachstreuung
In den Abbildungen A.1 und A.2 sind die Modellstrukturfaktoren, die im Programm LIQ-
MOD nach dem Lovesey{Modell berechnet wurden, dargestellt. Der Achsenbereich wurde
so gew

ahlt, da ein Vergleich zum experimentellen Strukturfaktor (siehe Abbildungen 2.4
und 2.5) leicht m

oglich ist.  und  sind die dimensionlosen Gr

oen des Impuls- und des
Energie

ubertrags
 =
h
2
Q
2
2mk
B
T
(A.1)
 =
h!
k
B
T
(A.2)
Die Dezite der Modellrechnung liegen in der zu starken Dispersion neben der quasi-
elastischen Linie sowie darin, da das kleine Vormaximum im S(Q; !) bei der Legierung
mit 50 at% Rb fehlt. Da die Korrekturfunktion der Mehrfachstreuung jedoch nur schwach
von Q abh

angt, sind diese Abweichungen tolerierbar.
Die Abbildungen A.3 bis A.6 zeigen die totale Streuung der beiden Legierungen sowie
deren Mehrfachstreuanteile, die durch eine Monte-Carlo Simulation mit dem Programm
MSCAT aus den Modellstrukturfaktoren bestimmt wurden. Durch den Vergleich der ent-
sprechenden Kurven l

at sich sagen, da die Mehrfachstreuung im Bereich des Maximums
des Strukturfaktors mit etwa 1 % nur einen geringen Anteil an der Gesamtstreuung besitzt.
Bei kleinen Winkeln, d.h. kleinen Impuls

ubertragswerten, steigt der Anteil jedoch auf bis
zu 50 % an.
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Abbildung A.1: Dynamischer Strukturfaktor S(Q; !) von Rb
85
Sb
15
nach dem Modell von
Lovesey.
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Abbildung A.2: Dynamischer Strukturfaktor S(Q; !) von Rb
50
Sb
50
nach dem Modell von
Lovesey.
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Abbildung A.3: Totale Streuung des Modellstrukturfaktors S(; !) von Rb
85
Sb
15
.
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Abbildung A.4: Mehrfachstreuung des Modellstrukturfaktors S(; !) von Rb
85
Sb
15
.
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Abbildung A.5: Totale Streuung des Modellstrukturfaktors S(; !) von Rb
50
Sb
50
.
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Abbildung A.6: Mehrfachstreuung des Modellstrukturfaktors S(; !) von Rb
50
Sb
50
.
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Anhang B
Hinweise zur Arbeit mit BRISP
B.1 Eingabeparameter
Am Beginn eines Programmlaufes werden die Eingabeparameter aus der Datei brisp.dat
gelesen, die folgendermaen aufgebaut ist:
runs /units of 1000 10 (Anzahl erfolgreicher Durchlaeufe / 1000)
Use of Darwin curve 1 (1-Darwin Reflexionskurve, sonst-Gleichverteilungsfunktion)
positions at source 0 (1-Ausgabe der Ortsverteilung an der Quelle)
directions at source 0 (1-Ausgabe der Richtungsverteilung an der Quelle)
pos.at first chopper 0 (1-Ausgabe der Ortsverteilung am Untergrundchopper)
k(pos) at 1.chopper 0 (1-Ausgabe der ortsabhaengigen k-Spektren am Untergrundchopper)
directions at -"- 0 (1-Ausgabe der Richtungsverteilung am Untergrundchopper)
pos.at collimator 0 (1-Ausgabe der Ortsverteilung am Sekundaerkollimator)
k(pos) at -"- 0 (1-Ausgabe der ortsabhaengigen k-Spektren am Fermichopper)
directions at -"- 0 (1-Ausgabe der Richtungsverteilung am Sekundaerkollimator)
position at sample 1 (1-Ausgabe der Ortsverteilung an der Probe)
k-vector magnitudes 1 (1-Ausgabe der k-Spektren)
collimator version 2 (1-16 Version des Sekundaerkollimators)
examine coll.beam 1 (1-Ortsverteilung am Detektor zwischen -10 und 10 cm in x/y)
extended log - file 1 (1-erweiterte Protokolldatei mit Orientierung der Kristalle)
monochromator type 4 (1-5 Monochromatorkristalltyp)
n_layers of 1st coll 14 (Anzahl der Schichten im Primaerkollimator)
END of Control-DATA
distance between sm 420.00000 (Abstand zwischen Quelle und Monochromator [cm])
dist. between m dt 1085.0000 (Abstand zwischen Monochromator und Detektor [cm])
dist. between sa dt 600.0000 (Abstand zwischen Probe und Detektor [cm])
radius of pinholes 0.590000 (halbe Lochbreite am Eingang des Sek.-Kollimators [cm])
dist. between pins 2.200000 (Abstand der Loecher am Eingang des Sek.-Koll. [cm])
END of general DATA
monochromator 15 (1-15 Anzahl der Monochromatorkristalle)
1x : 2.4056 (mittlere x-Koordinate des 1. Kristalls)
1y : -2.0 (mittlere y-Koordinate des 1. Kristalls)
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1z : -7.6297 (mittlere z-Koordinate des 1. Kristalls)
2x : 2.4056 (mittlere x-Koordinate des 2. Kristalls)
2y : 0.0 (usw.)
2z : -7.6297
3x : 2.4056
3y : 2.0
3z : -7.6297
4x : 1.2028
4y : -2.0
4z : -3.8149
5x : 1.2028
5y : 0.0
5z : -3.8149
6x : 1.2028
6y : 2.0
6z : -3.8149
7x : 0.0
7y : -2.0
7z : 0.0
8x : 0.0 (Ursprung)
8y : 0.0 (Ursprung)
8z : 0.0 (Ursprung)
9x : 0.0
9y : 2.0
9z : 0.0
10x : -1.2028
10y : -2.0
10z : 3.8149
11x : -1.2028
11y : 0.0
11z : 3.8149
12x : -1.2028
12y : 2.0
12z : 3.8149
13x : -2.4056
13y : -2.0
13z : 7.6297
14x : -2.4056
14y : 0.0
14z : 7.6297
15x : -2.4056
15y : 2.0
15z : 7.6297 (mittlere z-Koordinate des 15. Kristalls)
Die Ausdr

ucke in Klammern erkl

aren die einzelnen Parameter. Sie sind nicht Bestand-
teil der Eingabedatei. Jede Zeile beginnt mit einem Kommentarfeld (A20). Im oberen Teil
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(bis END of Control-DATA) schliet sich dann eine Variable vom Typ BYTE an. Spektren
werden nur gespeichert, wenn an der entsprechenden Stelle eine
"
1\ steht. Steht in Zeile
14 (examine coll. beam) keine
"
1\, wird das Spektrum am Detektor

uber den gesamten
Bereich ausgegeben, und zwar zwischen -16 und 48 cm in x- und zwischen -32 und 32 cm
in y-Richtung.
Im unteren Teil wird bis auf Zeile 25 (Monochromator, I3) eine reelle Zahl (F10.4)
eingelesen. Die Koordinaten der Monochromatorkristalle werden bez

uglich des ersten Ko-
ordinatensystems gew

ahlt, wobei der Schnittpunkt der z-Achse mit der Drehachse der
Transformation als Koordinatenursprung deniert ist. Der Monochromator bildet hier in
der Streuebene mit der z-Achse einen Winkel von 17.5

und mit der x-Achse einen ent-
sprechenden Winkel von 72.5

. Bei der Bestimmung der Koordinaten der Monochroma-
torelemente wird nur der Reexionswinkel ber

ucksichtigt. Die zus

atzliche Verkippung der
einzelnen Elemente durch die Fokussierung des Neutronenstrahles bewirkt nur eine ver-
nachl

assigbar kleine Positionsver

anderung.
Soll die Anzahl der Durchl

aufe auf

uber 100000 erh

oht werden, mu im Programm die
Variable i rounds entsprechend vergr

oert werden. Die maximale Anzahl der Monochro-
matorkristalle ist dort in max crys festgelegt. Die Kollimatorversionen 1-12 sind wie bei
Schinzer, 13/14 bestehen aus 5x5 quadratischen L

ochern und 15/16 haben die Gestalt von
3/4 mit acht weiteren L

ochern im Abstand 2d. Die L

ange des Sekund

arkollimators wird im
Programm mit den Variablen cl length (Abstand von der ersten Maske bis zum Beginn der
Probenumgebung) und z mask (Abstand von der ersten bis zur letzten Maske) angegeben.
Im Falle des oenen Kollimators wird einfach die Routine collimator auskommentiert.
B.2 Ausgabedateien
Nach dem Programmlauf wird eine Protokolldatei brisp.log angelegt. Sie enth

alt neben
einer Kopie der Eingabeparameter folgende Informationen:
 die minimale Dimension des Durchbruchs im Fermichopper, die aus der Gr

oe der
ersten Lochmaske des Sekund

arkollimators und dem Detektorabstand berechnet wird
und die aus der Fokussierung des Neutronenstrahles folgt
 die halbe Lochgr

oe und den Lochabstand an der letzten Maske des Sekund

arkolli-
mators, die ebenfalls durch die Fokussierung bestimmt sind
 die mittlere Energie der monochromatisierten Neutronen
 die auf die xy-Ebene projizierte Ausdehnung der einzelnen Monochromatorelemente
in x- und y-Richtung sowie deren Verkippungswinkel in der xz- und yz-Ebene nach
der Optimierung
 die Anzahl der am Detektor angekommenen Neutronen
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 der absolute und der relative Neutronenverlust an verschiedenen Teilen des Spektro-
meters
 der totale Neutronenverlust
 die Erfolgsstatistik der an den einzelnen Monochromatorelementen angekommenen
Neutronen; dabei werden die Anzahl der angekommenen, der reektierten und der
detektierten Neutronen registriert und die relativen Werte entsprechend berechnet.
Die Datei brisp.log hat zum Beispiel folgendes Aussehen:
---------------- Control structure -------------
runs /units of 1000 : 10
Use of Darwin curve : 1
positions at source : 0
directions at source : 0
pos.at first chopper : 0
k(pos) at 1.chopper : 0
directions at -"- : 0
pos.at collimator : 0
k(pos) at -"- : 0
directions at -"- : 0
position at sample : 1
k-vector magnitudes : 1
collimator version : 2
examine coll.beam : 1
extended log - file : 1
monochromator type : 1
n_layers of 1st coll : 18
------------ general experiment description ----
distance between sm : 420.0
dist. between m dt : 885.0
dist. between sa dt : 400.0
radius of pinholes : .61
dist. between pins : 2.2
--------------------------------------------
minimum dimension of the second chopper != 1.88565789473684
-------------beam passes mask-------------
distance between pinholes = 1.62105263157895
radius of the pinholes = .4494736842105263
incident neutron energy = 52.22187040754992 meV.
------------- monochromator -------------
xmin , xmax : 1.81235527778461 , 2.99884472221539 ,
107.2548467733445
ymin , ymax : -2.99999976178488 , -1.00000023821512 ,
3.954779710076811E-02
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------------------------------
xmin , xmax : 1.8123273922414 , 2.9988726077586 , 107.2556832844252
ymin , ymax : -1.000000000000000E+00 , .9999999999999998 ,
-7.375891062162670E-07
------------------------------
xmin , xmax : 1.81235527778461 , 2.99884472221539 ,
107.2548467733445
ymin , ymax : 1.00000023821512 , 2.99999976178488 ,
-3.954779710076811E-02
------------------------------
xmin , xmax : .6054610775428812 , 1.80013892245712 ,
107.3777054024338
ymin , ymax : -2.99999976637026 , -1.00000023362974 ,
3.916532238192189E-02
------------------------------
xmin , xmax : .6054364443521744 , 1.80016355564783 ,
107.3784448433766
ymin , ymax : -1.000000000000000E+00 , .9999999999999998 ,
6.463120861333561E-07
------------------------------
xmin , xmax : .6054610775428812 , 1.80013892245712 ,
107.3777054024338
ymin , ymax : 1.00000023362974 , 2.99999976637026 ,
-3.916532238192189E-02
------------------------------
xmin , xmax : -.601384709226339 , .6013847092263393 ,
107.4991922825701
ymin , ymax : -2.99999977042842 , -1.00000022957158 ,
3.882367978844383E-02
------------------------------
xmin , xmax : -.601411599008546 , .6014115990085462 , 107.5
ymin , ymax : -1.0 , 1.0 , .0
------------------------------
xmin , xmax : -.601384709226339 , .6013847092263393 ,
107.4991922825701
ymin , ymax : 1.00000022957158 , 2.99999977042842 ,
-3.882367978844383E-02
------------------------------
xmin , xmax : -1.80819274625636 , -.59740725374364 ,
107.619625747152
ymin , ymax : -2.99999977446106 , -1.00000022553894 ,
3.848118220138829E-02
------------------------------
xmin , xmax : -1.80821928439463 , -.597380715605375 ,
107.6204234322619
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ymin , ymax : -1.000000000000000E+00 , .9999999999999998 ,
-8.225331695776526E-07
------------------------------
xmin , xmax : -1.80819274625636 , -.59740725374364 ,
107.619625747152
ymin , ymax : 1.00000022553894 , 2.99999977446106 ,
-3.848118220138829E-02
------------------------------
xmin , xmax : -3.0143600364245 , -1.7956399635755 ,
107.7389140774288
ymin , ymax : -2.9999997784577 , -1.0000002215423 ,
3.813870731323213E-02
------------------------------
xmin , xmax : -3.01438546328669 , -1.79561453671331 ,
107.7396788670273
ymin , ymax : -1.000000000000000E+00 , .9999999999999998 ,
7.294829699499721E-07
------------------------------
xmin , xmax : -3.0143600364245 , -1.7956399635755 ,
107.7389140774288
ymin , ymax : 1.0000002215423 , 2.9999997784577 ,
-3.813870731323213E-02
------------------------------
neutrons successfully arrived 10000
neutrons lost at detector 0 / .0
neutrons lost at sample cell 0 / .0
neutrons lost because of false direction 706448 / .9860422
neutrons lost at collimator (position) 1627625 / .6943576
neutrons lost at chopper (velocity) 0 / .0
neutrons lost at first chopper(pos) 269471 / .1031055
neutrons lost at monochromator 718684 / .2156767
neutrons lost at first collimator(dir) 7007197 / .6777163
neutrons lost at first collimator(pos) 0 / .0
neutrons lost at 2nd tube (dir) 32975304 / .7612954
neutrons lost at 2nd tube (pos) 76995438 / .6399744
total neutron loss 120300167
------------ reflection statistics -------
monochromator :
crystal / arrived / passed / meet sample
1 106242 86813 210
.817125 2.41899E-03 1.97662E-03
2 132657 130775 1491
.985813 1.14013E-02 1.12395E-02
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3 106882 87457 228
.8182575 2.60700E-03 2.13319E-03
4 195181 162131 74
.8306699 4.56421E-04 3.79135E-04
5 218330 218328 298
.9999908 1.36492E-03 1.36491E-03
6 195839 162593 63
.8302381 3.87471E-04 3.21693E-04
7 227496 191707 969
.8426829 5.05459E-03 4.25942E-03
8 254880 254880 3295
1.0 1.29277E-02 1.29277E-02
9 228249 192545 928
.8435743 4.81965E-03 4.06574E-03
10 194090 164806 62
.8491215 3.76200E-04 3.19439E-04
11 214285 214285 278
1.0 1.29734E-03 1.29734E-03
12 194036 164730 60
.8489661 3.64232E-04 3.09221E-04
13 107301 91755 250
.8551178 2.72465E-03 2.32989E-03
14 130521 129241 1552
.9901931 1.20086E-02 1.18908E-02
15 107556 92028 243
.8556286 2.64050E-03 2.25929E-03
spectrum of k-magnitudes in 1/A
Treten beim

Onen der Eingabedatei, dem Einlesen der Parameter oder bei den Feld-
deklarationen Fehler auf, wird das Programm abgebrochen und die Ursache im Protokoll
vermerkt.
Neben der Protokolldatei k

onnen Spektren der Orts-, Richtungs-, Impuls- und Flug-
zeitverteilungen abgespeichert werden. Dateien, die nicht in der Eingabedatei erschienen
sind, werden immer erzeugt. Folgende Ausgabespektren sind m

oglich:
 Ortsverteilung: outx.dat (x=s,1,2,sa,d)
 Richtungsverteilung: dispx.dat (x=s,1,2,sa,d)
 Zeitspektren: tspecx.dat (x=2,d)
 k-Spektren: kspecx.dat (x=1,2,sa)
 Verteilung der k-Spektren
an den Choppern: kposx.dat (x=1,2)
 k-Spektren verteilt
auf Zeitkan

ale: tofx.dat (x=d)
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(dabei bedeuten s=Quelle, 1=Kollimator1, 2=Kollimator2, sa=Probe, d=Detektor).
Die Daten in tspecx.dat und kspecx.dat sind zweidimensional als x-y Koordinaten abge-
speichert. Die anderen Dateien besitzen dreidimensionale Daten im Format x-y-z, wobei
die Funktionswerte z (Z

ahlraten) auf

aquidistante Kan

ale in x und y verteilt werden.
Selbst

andigkeitserkl

arung
Hiermit versichere ich, da ich die vorliegende Diplomarbeit selbst

andig verfat und keine
anderen als die angegebenen Quellen und Hilfsmittel benutzt habe.
Chemnitz, den 25. November 1998
Sandro Jahn
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